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2 第 1章 序論
1.1 研究背景
近年の情報社会の発展に伴い、通信の高速・大容量化の要望が高まっている。これま
で高速化・大容量化のために、一本の光ファイバケーブルに複数の異なる波長の光信号
を同時にのせて高速・大容量通信を実現する「波長分割多重通信 (Wavelength Division
Multiplex: WDM)」、複数の異なる光信号を時間的にずらして一本の光ファイバケーブル
を伝送させる「時分割多重通信 (Time Division Multiplex: TDM)」といった多重化技術が
研究・実用化されてきた。そして今後、一本の光ファイバケーブルに異なる偏光状態の光
信号を重ね合わせて伝送する「偏光多重通信」の実用化が期待されている。しかし現在の
光ファイバネットワークでは、伝送された多重化信号は一旦電気信号に変換してスイッチ
ング処理を行なっているため、電気回路の CR時定数によって律速されてしまい通信速度
は 100Gbps程度が限界だと言われている。
そこで電気回路を介さずに、光信号を光のまま制御する「全光スイッチ (all-optical
switch)」の実現が望まれている。この全光スイッチに期待される特性として、「電気回路
では実現困難な超高速応答性 (< 1 ps)」、「WDMに対応した広波長域性」、「少ない偏波依
存性」、「低スイッチングエネルギー (< 1 pJ)」、「集積化が可能」などが挙げられ、様々な
動作原理を用いた全光スイッチの研究が行われている。
1.2 2光子吸収型全光スイッチ
当研究室では「超高速応答性」、「広波長域性」、「低偏波依存性」を同時に有する全光ス
イッチの実現に向けて、動作原理に 2 光子吸収 (Two-Photon Absorption: TPA) 現象を用
いることを検討している。2光子吸収とは物質の 3次の非線形光学効果であり、半導体中
に角周波数 !の 2つの光子が時間的・空間的に同時に入射したときに 2つの光子分のエ
ネルギー 2~!を一度に電子が吸収して高いエネルギー準位に遷移する現象である。その
吸収量は入射光強度密度の 2 乗に比例する (2.2.1 節)。それに対して、~! だけのエネル
ギーを得る遷移は、通常の線形的な吸収であり、1 光子吸収 (One-Photon Absorption) と
呼ばれる。
当研究室の提案する 2光子吸収を用いた全光スイッチに適する材料とスイッチング動作
モデルを紹介する。まずデバイス材料に通信波長帯 (1:55 m; ~! = 0:80 eV )で 1光子吸
収が起きず 2 光子吸収が起こる材料 (~! < Eg  2~!)を用いる。この材料に弱励起の信
号光と、強励起の制御光を入射する。制御光が入射された場合（制御光：On）は入射光
強度が大きくなるため、2光子吸収による電子の遷移確率が増大する。これにより信号光
は 2光子吸収効果で吸収され、デバイスの出力としては信号光が 0 つまり出力 0 となる。
一方、強励起の制御光を Oにした場合、入射光強度が信号光のみとなり小さいため、2
光子吸収による電子の遷移確率は低くなる。その結果、信号光は吸収されずそのまま透過
し、出力 1となる。まとめると、2光子吸収型全光スイッチは強励起の制御光の On, O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によって信号光のスイッチング動作が可能である (Fig. 1.2-1)。
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Fig. 1.2-1 Operational model of an all-optical switching using the two-photon absorption.
次に他の動作原理を用いた全光スイッチの例を紹介し、当研究室の考える全光スイッチ
と比較する。まず、半導体バルクの可飽和吸収（Saturable Absorption: SA）を用いた全光
スイッチの例を挙げる。可飽和吸収とは、高強度の 1光子吸収が発生する波長の光を入射
したとき、価電子帯から遷移した電子によって伝導帯が占められ、光吸収量が飽和する現
象である。これにより材料の吸収係数が低下する。高強度の制御光がない時は、低強度の
信号光は 1光子吸収の発生によって透過できない。しかし、タイミングよく制御光を照射
することにより、可飽和吸収により吸収係数が減少し、信号光が透過できるようになる。
このようにして、光スイッチとして機能する。特徴として、立ち上がり時間は速いが、立
ち下がり時間が光誘起キャリアの再結合時間 ( 数 ns)に律速され応答が遅くなるとい
う欠点があげられる。
2 つ目の例として、量子井戸 (Quantum Well) 構造半導体を用いたサブバンド間遷移
(Inter SubBand Transition: ISBT)を利用した全光スイッチ [4, 5, 6, 7]の例を挙げる。ISBT
とは量子井戸構造によって離散化した電子準位間における電子遷移である。スイッチング
動作モデルは半導体バルクの可飽和吸収の場合と同様、高強度の制御光を照射した時のみ
上のサブバンドが電子に占められ、低強度の信号光が吸収されることなく透過するという
ものである。光誘起キャリアの緩和時間が  < 1 psと短いため応答速度は超高速 (< 1 ps)
であるが、量子井戸構造に垂直な光電場 (Transverse Magnetic mode: TMモード)の向き
にしか ISBTが生じず、偏波依存性が大きいと言える。また井戸層の厚さによって使用で
きる波長を設計・選択することができるが、逆にこの波長に対してのみの動作しかでき
ない。
当研究室の提案する 2 光子吸収型全光スイッチの特徴を紹介する。まず、1 ps 以下の
超高速応答性が挙げられる。2光子吸収は時間的・空間的に 2光子が重なった場合にのみ
生じるのでキャリアの再結合時間に律速されない。そのため原理的に光のパルス幅程度
(< 1 ps)の超高速応答が期待できる。また使用できる波長域は 2光子吸収の発生する波長
域全域であるから、広波長に対応できる。加えて、信号光と制御光は異なる波長の光で
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あってもよく、ある信号光波長に対して ~!sig; ~!cont < Eg < ~!sig + ~!cont となるように
制御光波長を選択することも可能であり、波長選択性が広いとも言える。さらに 2光子吸
収は低次元電子系ではなく半導体のバルク的性質であるため、偏光依存性が小さいと期待
される。
1.3 先行研究
1.3.1 2光子吸収の波長・偏光特性
Sheik-Bahae et al.は band理論から非線形屈折率 n2 および 2光子吸収係数 の波長分
散モデルを導出した [8, 9]。これらの非線形光学定数の偏光状態依存性は、3次の非線形
感受率テンソル (3) の実部 [10]及び虚部 [11, 12]を用いてそれぞれ表される。
Hutchings et al.らは、閃亜鉛鉱型構造を持つ半導体における (3)の実部 [13, 10]および虚
部 [11, 14]の波長依存性および異方性を、kp摂動法により理論計算した。Murayama et al.
らは、第一原理計算から (3) の虚部の波長依存性を理論計算した [15, 16]。Dabbicco et al.
は ZnSe の 2 光子吸収係数の異方性を band-gap の半分の波長域にて測定し、Murayama
et al.[16] による計算値と一致する異方性パラメータを得たと報告している [17]。Rioux
et al.はさらに Thirty-band modelにて Geの Im
h
(3)
i
を k  p摂動法により理論計算した
[18]。
n2、の偏光状態依存性を測定することで、(3) を実験的に求めることができると考え
られる。Yan et al. は楕円偏光状態を用いて CS2 液体の n2 を測定することにより、その
全 2つの Re
h
(3)
i
の独立成分を測定した [19, 20]。Kagawaは楕円偏光状態を用いて 2光
子吸収の相対的な偏光依存性を測定し、GaAs, Siにおける Im
h
(3)
i
の比を決定した [21]。
しかし および Im
h
(3)
i
の値は決定されていない。
1.3.2 InPにおける 2光子吸収係数の波長依存性
Fig. 1.3-1に、過去に報告されている InPの 2光子吸収係数の波長依存性をまとめたも
のを示す [22, 12, 23, 24]。様々な手法・波長で の値が報告されている。Vignaud et al.は
pump-probe測定を用いて、波長 1550 nmにおける半絶縁性（Fe-dopod）、n型（S-doped）、
p型（Zn-doped）の InPの を報告している [22]。Dvorak et al.は Z-scan法を用いて、波
長 1060 nmにおける undoped InPバルクの を報告している [12]。Tiedje et al.は optical
pump THz probe techniqueという、波長の異なる pump光と probe光による pump-probe
測定を行い、波長 1305 nm と 2144 nm における  を報告している [23]。Gonzalez et al.
は、透過率の入射光パワー依存性を測定することにより、波長 1064 nmと 1535 nmにお
ける Fe-doped InP の  を報告している [24]。しかしこれらの文献値で約 3 – 4 倍ものば
らつきがあり、波長依存性は充分に明らかにされていない。
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Fig. 1.3-1 Wavelength dependence of  on InP.
1.3.3 2光束による 2光子吸収係数の偏光方向依存性
当研究室ではこれまで、通信波長帯にて大きな 2 光子吸収効果を有すると期待される
In系化合物半導体 [25]、特に最も一般的に用いられている InPにて、2光子吸収の超高速
応答性とその偏光方向依存性を明らかにしてきた [26, 27]。Fig. 1.3-2に示す実験系にて、
光強度の大きい pump光と光強度の小さい probe光の 2つの光を、レンズで集光して試料
に入射させた。pump光パルスに対する probe光パルスの到達遅延時間を変えて、試料を
透過する probe光強度を測定する「pump-probe測定」により、2光子吸収の時間応答を測
定した。さらに、pump光、probe光の直線偏光方向（pm; pr）をそれぞれ独立に制御し、
2光束による 2光子吸収係数 の probe光偏光方向依存性を測定した。
その結果、Fig. 1.3-3に示すように、広い波長域にてレーザのパルス幅に追随する 1 ps
以下の超高速応答性を有することを明らかにした [26]。
また、Fig. 1.3-4に示すように、1光束測定において 1=T - Iin 測定の傾きと切片から状
態の同じ 2光による 2光子吸収係数（self-induced , self）の値を評価した [27]。さらに
2光束測定において probe光透過率の変化割合
T
T
=  crossIin;pmLe (1.3-1)
から異なる 2 光による 2 光子吸収係数（cross-induced , cross）の偏光依存性を測定し
た。ここで Iin;pm は入射 pump 光パワー密度、Le は 2 光の実効的な重なり長である。
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cross = 2self の関係から、cross の偏光方向依存性を算出し、
cross =
!
2n20c
2
0"0
Im
h
(3)xxxx + 
(3)
xyyx +

(3)xyyx + 
(3)
xxyy

cos 2

pr   pm

+

(3)xxxx   2(3)xyyx   (3)xxyy

cos 2pr cos 2pm
i
(1.3-2)
より、3次の非線形感受率テンソル Im
h
(3)
i
を評価した（Table 1.3-1）。
しかし、2光束系の実験において、Le を直接測定することができないため、cross を直
接評価できない。そこで、1=T -Iin 測定から self を求めたが、self を評価する上で、強く
集光したレーザ光の beam waist径、試料長、InP-空気間の線形な透過率などの実験条件パ
ラメータが予め必要であった。しかし、それらのパラメータには不明確性があり、self の
値に不確定な点があった。
BS HWPND
PD(Ge)
Sample (InP)
fs laser
Time delay
Fig. 1.3-2 Measurement system for two-beam configuration[27]
Fig. 1.3-3 Temporal response of TPA eect.[27]
1.3.4 Z-scan法
材料の 3次の非線形光学定数である 2光子吸収係数 および非線形屈折率 n2 の値と符
号を、1光束を用いた比較的簡単な測定系で評価することができる「Z-scan法」と呼ばれ
る測定手法が開発されてきた [28, 29]。Z-scan法とは、Gaussian beamをレンズで集光し
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Fig. 1.3-4 Inversal transmittance
vs light intensity.[27]
Fig. 1.3-5 Polarization dependence of self- and
cross-induced TPA coecient .[27]
Table 1.3-1 Third-order nonlinear susceptibility tensor elements on InP by two-beam
configuration[27]
0 Im
h
(3)xxxx
i
Im
h
(3)xyyx
i
Im
h
(3)xxyy
i

(nm) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2)
1640 2:066  0:015 1:231  0:015 0:311  0:017  0:34  0:02
1700 1:646  0:007 0:979  0:007 0:231  0:017  0:33  0:02
1800 0:379  0:003 0:219  0:003 0:131  0:009  0:50  0:03
て試料に垂直に入射させ、試料を光伝搬方向（z）に走査させて透過率の試料位置依存性を
測定する方法である（Fig. 1.3-6）。これにより、光パワー密度が大きい beam waist付近に
試料が来たときのみ非線形効果が支配的に発生する。線形な透過率から非線形な透過率変
化を観測することで、非線形光学定数を評価することができる。2光子吸収係数を測定す
る場合には、試料を透過する光を全て検出する「Open Aperture Z-scan法」を行う。非線
形屈折率を測定する場合には、光検出器の前に小さな開口（Aperture）を配置し、試料透
過光のうち、ビームの中心付近の光のみを検出する「Closed Aperture Z-scan法」を行う。
Z-scan法を用いることで、2光束系の実験にあった「2光束の重なり長」や「の評価
に使用したビームウェスト径」といった、不明確性の影響を受けることなく、を測定す
ることができると期待される。
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thin samplelens
light
detector
+z
-z
z = 0
Fig. 1.3-6 Measurement system for open Aperture Z-scan
薄膜試料 [29]
Sheik-Bahae et al.によると、薄膜における Open Aperture Z-scanの解析式は
T =
1p
q0(z; 0)

Z 1
 1
ln
h
1 + q0(z; 0)e 
2i
d (1.3-3)
q0(z; t) = 
I0(t)Le
1 + z2z2R0
(1.3-4)
Le =
1   e L

(1.3-5)
と示されている。ここで、T は規格化透過率、zは試料位置、は 2光子吸収係数、I0(t)
は、試料内部における集光点（i.e. z = 0）での z軸上の光パワー密度、zR0 は真空中での
Rayleigh長、Lは試料長、は線形吸収係数である。これは、例えば q0 = 0:4としたとき、
Fig. 1.3-7のような透過率の試料位置依存性（Z-scanプロファイル）となる。この Z-scan
プロファイルは、とレイリー長 zR0 の 2つのパラメータから特徴づけられている。そこ
で、厚い試料を用いて吸収の飽和する領域を観測することで、これらのパラメータを分離
して評価することができ、より高い精度にて 値が得られると期待できる。
この Z-scan法の測定原理を元に様々な手法が研究されてきた。Miguez et al.らは非線
形楕円偏光回転を検出することで、Selicaなどの非線形屈折率を測定した [30]。J. Wang
et al. は時間分解 Z-scan 測定法を報告している [31]。Liu et al. は [32] や Gaue et al.[33]
は強い非線形吸収がある時の Closed aperture Z-scanプロファイルについて報告している。
R. Wang et al. は、Z-scan 測定中に、透過光と反射光を同時に測定することにより、非
線形光学定数を精度良く測定する手法を報告している [34]。Pa´lfalvi et al. は熱光学効果
を Z-scan 測定を用いて研究した [35]。Tsigaridas et al. は、非点収差がある場合の Open
aperture Z-scanモデルを報告している [36, 37, 38, 39]。
厚い試料
これまでに、厚い試料における Z-scanモデルが報告されてきた。Chapple et al.[40]お
よびW. P. Zang et al.[41, 42, 43]によると、厚い試料における Open Aperture Z-scanモデ
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Fig. 1.3-7 Calcllated Z-scan profile by open Aperture Z-scan model for thin materials.(q0 = 0:4)
ルが以下のように報告されてきた。
T (x) =
1
1 + QR(t)2 [arctan (x + `)   arctan (x)]
(1.3-6)
x =
z
z0
; ` =
L
z0
(1.3-7)
QR(t) = I0(t)z0 (1.3-8)
ここで、T は規格化透過率、zは試料位置、z0 はレーザの Rayleigh長、Lは試料厚さ、
は 2光子吸収係数、I0(t)は集光点での軸上の光パワー密度である。QR(t) = 0:5; ` = 6とし
たとき、Fig. 1.3-8のような透過率の試料位置依存性となる。しかしW. P. Zang, et al.[42]
は、薄い試料を積層することで厚い試料に対応したモデル式を導出している。したがっ
て、薄膜モデルにおける近似による誤差の蓄積が危惧され、モデル式の妥当性に疑問が
残った。
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Fig. 1.3-8 Calculated Z-scan profile by open Aperture Z-scan model for thick materials.
(QR(t) = 0:5; ` = 6)
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1.4 研究目的
1 ps以下の超高速応答を持つ全光スイッチの実現に向けて研究が行われており、全光ス
イッチの動作原理として、半導体の非線形光学効果の 1つである 2光子吸収現象の利用を
考えている。これにより超高速応答性・広波長域性を同時に有し、偏光依存性の小さい全
光スイッチの実現が期待できる。デバイス材料としては、通信波長帯にて大きな 2光子吸
収効果が期待される In 系化合物半導体に注目している。2 光子吸収型全光スイッチの実
現性やデバイス設計、動作特性を検討するためには、材料の 2光子吸収係数 の正確な値
と、その偏光・波長依存性を知ることが重要である。
そこで、これまで InP の 2 光子吸収特性を調べられており、2 光束系にて波長 1640 –
1800 nmにおける InPの Im
h
(3)
i
の値が算出されているが、2光束系での測定では 2光の
空間的重なりに不明確性が残り、そのため や Im
h
(3)
i
の値に 5%程度の不確定性が残る
という問題があった [27]。
また、InPの が様々な手法・波長にて報告されてきた [22, 12, 23, 24]。しかし、値の
ばらつきが大きく、値の確定や波長依存性などの特性は十分には明らかにされていない。
材料の 及び非線形屈折率 n2 の値を比較的簡便な実験系で測定することができる方法
として、1光束にて測定が可能な、Z-scan法が開発され、広く用いられている [12, 29, 42]。
Z-scan法を用いることで、2光束の実験に存在した実験パラメータの不明確性がなくなる
ため、材料の非線形光学定数を高い確度で評価することができると考えられる。しかし、
従来の Z-scan解析式は、薄膜におけるモデル式であった。薄膜での測定では、非線形効
果による透過率変化を特徴づけるパラメータが とレイリー長 zR0 の 2つとなる。これに
対し、厚い試料を用いて吸収の飽和を観測することができれば、の寄与のみを抽出する
ことができるようになり、その結果、の値が精度良く評価できることが期待できる。先
行研究にて導出されている厚い試料の Z-scanモデルは、薄膜を積層化することで厚い試
料に対応しているため、薄膜における近似による誤差の蓄積が懸念された。
そこで本研究では、従来より少ない実験パラメータで精度良く 2光子吸収係数 を評価
することができると期待される、厚い試料での Z-scan測定モデルの導出を最初の目的と
した。そして次に、任意の偏光配置での を記述でき よりも基本的な物性値である 3次
非線形感受率テンソルの虚部 Im
h
(3)
i
に着目し、InPにおける Im
h
(3)
i
の値とその波長依
存性を精度よく測定し、2光子吸収特性を系統的に理解することを目的とした。
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2.1 光と物質の相互作用 [1]
電磁波である光を物質に照射すると、電場や磁場の作用により、物質を構成する電子や
原子核のような荷電粒子が力を受ける。ここで、光の周波数では電場の作用に比べ十分小
さい磁場の作用と、電子に比べ十分重い原子核の運動はそれぞれ無視できるので、光電場
と電子の相互作用のみを考えればよい。物質中の電子は原子核に束縛されているので、電
場が加わったときの物質と光の相互作用は、物質中に分極 P が誘起されることで表現で
きる。線形光学現象において、分極 Pは電場 Eを用いて
P = "0(1)E (2.1-1)
と書ける。ここで "0 は真空の誘電率であり、(1) は媒質の電気感受率である。
しかし、レーザ光を集光した場合のように光の強度密度が非常に強くなると、非線形な
応答が無視できなくなる。光非線形性とは「光と物質との相互作用において、物質の応答
が光強度に対して線形性を持たない性質」すなわち P 6/ Eとなることである。このよう
な場合では、線形光学では媒質固有の定数であった屈折率や吸収係数が、光強度によって
変化する。非線形性を考慮すると、分極 Pは
P = "0
h
(1)E + (2)EE + (3)EEE +   
i
(2.1-2)
= PL + P(2) + P(3) +    (2.1-3)
= PL + PNL (2.1-4)
のように Eのべき級数で展開できる。ここで (1); (2); (3);    はそれぞれ 1次、2次、3
次、   の複素電気感受率である。また一般にそれぞれ、2階、3階、4階、   のテンソ
ルである。PL は線形分極を示しており、この線形性からのズレを表す
PNL = P(2) + P(3) +    (2.1-5)
を非線形分極と呼ぶ。特に 3次の非線形分極は、式 (2.1-2)を
P = "0
h
(1) + (2)E + (3)EE +   
i
E (2.1-6)
= "0eE (2.1-7)
と見ることにより、「媒質の実効的な感受率 e が光強度（I / jEj2）に比例して変化する」
すなわち「屈折率や吸収係数が光強度に比例して変化する」という非常に興味深い特徴を
有することがわかる。次節以降では、この非線形分極成分の中で 2光子吸収に寄与する 3
次の非線形感受率 (3) についてより詳しく見ていく。
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2.2 非線形光学効果
2.2.1 3次の非線形効果と非線形感受率
3次の非線形分極は入射光電場の 3乗に比例するため、この分極からは入射光に含まれ
る 3つの周波数の間の和や差の周波数を持つ新たな光が発生することになる。また 2次と
は異なり 3次の場合は入射光と同じ周波数成分を持つ生成光の可能性があることにも注意
したい。Fig. 2.2-1に示すように、一般的には角周波数 !1; !2; !3、波数ベクトル k1; k2; k3
の光から、角周波数 !1  !2  !3、k1  k2  k3 の光が発生する。この現象を 4光波混合
(Four-wave mixing)という。この 4光波混合のうち、その組み合わせによって入射光の 1
つと同じ周波数と波数ベクトルを持つ生成光の光学過程の 1つが 2光子吸収である。
k
1
k
3
k
2
k
1
±k
2
±k
3
ω
1
±ω
2
±ω
3
ω
3
ω
2
ω
1
χ
(3)
Fig. 2.2-1 Four-wave mixing
2.2.2 3次の非線形分極
2光子吸収過程を考えるため、まずは偏光を無視して一般的な 3次の非線形分極につい
て考える。非線形分極 P(3) のある方向の成分は
P(3)(t) = "0(3)[E(t)]3 (2.2-1)
と表せる。入射電場 E が !1、!2、!3 の 3つの角周波数を持つ電場から成るとすると、
E(t) =
1
2
E(!1) exp( i!1t) + 12E
(!2) exp( i!2t) + 12E
(!3) exp( i!3t) + c:c: (2.2-2)
と表せる。ここで c:c:(Complex conjugate) はそれより前の項の複素共役である。
式 (2.2-1) にこれを代入することで得られる非線形分極は 44 の異なる周波数成分
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が含まれる。それは以下に挙げた 22 の成分と、その正負を反転させたものである。
3!1, 3!2, 3!3, !1, !2, !3,
2!1  !2, 2!1  !3, 2!2  !1, 2!2  !3, 2!3  !1, 2!3  !2,
!1 + !2 + !3, !1 + !2   !3, !1   !2 + !3,  !1 + !2 + !3.
非線形分極を
P(3)(t) =
1
2
X
n
P(!n) exp( i!nt) + c:c: (2.2-3)
と書くと、非線形分極の各周波数成分の複素振幅は
P(3!1) =
"0
(3)
4
[E(!1)]3; P(3!2) =
"0
(3)
4
[E(!2)]3; P(3!3) =
"0
(3)
4
[E(!3)]3
P(!1) =
"0
(3)
4

3[E(!1)]2[E(!1)] + 6E(!1)E(!2)[E(!2)] + 6E(!1)E(!3)[E(!3)]

;
P(!2) =
"0
(3)
4

3[E(!2)]2[E(!2)] + 6E(!2)E(!3)[E(!3)] + 6E(!2)E(!1)[E(!1)]

;
P(!3) =
"0
(3)
4

3[E(!3)]2[E(!3)] + 6E(!3)E(!1)[E(!1)] + 6E(!3)E(!2)[E(!2)]

;
P(2!1+!2) =
3
4
"0
(3)[E(!1)]2E(!2); P(2!1 !2) =
3
4
"0
(3)[E(!1)]2[E(!2)];
P(2!1+!3) =
3
4
"0
(3)[E(!1)]2E(!3); P(2!1 !3) =
3
4
"0
(3)[E(!1)]2[E(!3)];
P(2!2+!1) =
3
4
"0
(3)[E(!2)]2E(!1); P(2!2 !1) =
3
4
"0
(3)[E(!2)]2[E(!1)];
P(2!2+!3) =
3
4
"0
(3)[E(!2)]2E(!3); P(2!2 !3) =
3
4
"0
(3)[E(!2)]2[E(!3)];
P(2!3+!1) =
3
4
"0
(3)[E(!3)]2E(!1); P(2!3 !1) =
3
4
"0
(3)[E(!3)]2[E(!1)];
P(2!3+!2) =
3
4
"0
(3)[E(!3)]2E(!2); P(2!3 !2) =
3
4
"0
(3)[E(!3)]2[E(!2)];
P(!1+!2+!3) =
6
4
"0
(3)E(!1)E(!2)E(!3); P(!1+!2 !3) =
6
4
"0
(3)E(!1)E(!2)[E(!3)];
P(!1 !2+!3) =
6
4
"0
(3)E(!1)[E(!2)]E(!3); P( !1+!2+!3) =
6
4
"0
(3)[E(!1)]E(!2)E(!3)
と表される。また
E( !) = [E(!)] (2.2-4)
であることを用いると、まとめて
P(!i+! j+!k) =
K
4
"0
(3)E(!i)E(! j)E(!k) (2.2-5)
となる。ここで K は縮退因子と言い、周波数の組 (!i; ! j; !k)に対する、異なる並び替え
の数を表す。即ち、!i; ! j; !k が全て同じであれば K = 1、2つが同じで残り 1つが異なれ
ば K = 3、全て異なれば K = 6となる。
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次に電場の位置依存性を明示して
E(r; t) =
1
2
E(!1) exp [i(k1  r   !1t)] + 12E
(!2) exp [i(k2  r   !2t)] + 12E
(!3) exp [i(k3  r   !3t)] + c:c:
(2.2-6)
と表すと、非線形分極の各周波数成分の振幅は
P(!i+! j+!k)(r) =
K
4
"0
(3)(!i + ! j + !k;!i; ! j; !k)E(!i)E(! j)E(!k)  exp[i(ki + k j + kk)  r] + c:c:
(2.2-7)
と書ける。
電場と分極がベクトルであることを考慮すると、3次の非線形感受率はテンソルとなり
式 (2.2-5)は
P(!a+!b+!c)i =
K
4
"0
X
jkl
(3)i jklE
(!a)
j E
(!b)
k E
(!c)
l (i; j; k; l = x; y; z) (2.2-8)
のように表される。（i; j; k; l）の意味が式 (2.2-7)と異なるので注意が必要である。(3)i jkl の
添え字は、iと j; k; lに分けられる。すなわち「電場の j; k; l成分の寄与により i成分の分
極が生成される」という意味である。
この結果、3次の非線形感受率テンソル (3) は 81個（= 34）の成分を持つ 4階のテンソ
ルとなる。ただし、媒質の持つ対称性により、このうちのいくつかの成分がゼロとなる、
あるいは互いに独立でなくなったりする。
2.2.3 非線形感受率の独立成分
ここでは、閃亜鉛鉱型半導体（Zincblende semiconductors）における 3次の非線形感受
率テンソル (3) の独立な成分について説明する。本研究で取り扱う InPは閃亜鉛鉱型結晶
であり、閃亜鉛鉱型結晶は空間群の国際表記にて F4¯3mと表される。これは
1. F:ブラベー格子の種類が面心立方格子（FCC）
2. 4¯: 主軸まわりの 4回回反操作
3. 3: [111]軸等（他 3つ）で 3回回転操作
4. m: (11¯0)面（と等価な面）にて、鏡映面（mirror plane）
をもつことを示している。[100]方向を x軸、[010]方向を y軸、[001]方向を z軸とした
座標系での位置、あるいはベクトル成分を
26666666666664
x
y
z
37777777777775、対称操作後の位置、あるいはベクトル成
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分を
26666666666664
x0
y0
z0
37777777777775とする。すなわち、対称操作 A =
26666666666664
axx axy axz
ayx ayy ayz
azx azy azz
37777777777775を用いて、
2666666664x
0
y0
z0
3777777775 = A
2666666664xyz
3777777775 (2.2-9)
とする。この操作を施すと操作前と全く同じ原子配置になる（同一の性質を持つ) ため、
対称操作 Aの成分 fai jgを用いて、
(3)i jkl =
X
m;n;o;p
aima jnakoalp(3)mnop (2.2-10)
という要請が生まれる。ここで、i; j; k; l;m; n; o; pは (x; y; z)をとる。
■(11¯0)面の鏡映操作 (11¯0)面を鏡映面に取った場合を考えると、鏡映操作は、2666666664x
0
y0
z0
3777777775 =
26666666640 1 01 0 00 0 1
3777777775
2666666664xyz
3777777775 (2.2-11)
と表される。i = j = k = l = xのとき、式 (2.2-10)より、
(3)xxxx = axxaxxaxxaxx
(3)
xxxx + axxaxxaxxaxy
(3)
xxxy + axxaxxaxxaxz
(3)
xxxz
+ axxaxxaxyaxx(3)xxyx +    (2.2-12)
となるが、axy = ayx = azz = 1であり、それ以外はすべて 0であるので、
(3)xxxx = 
(3)
yyyy (2.2-13)
となる。同様に、
(3)xxyy = 
(3)
yyxx; 
(3)
xyyx = 
(3)
yxxy; 
(3)
xyxy = 
(3)
yxyx
(3)yyzz = 
(3)
xxzz; 
(3)
xzzx = 
(3)
yzzy; 
(3)
xzxz = 
(3)
yzyz
(3)zzxx = 
(3)
zzyy; 
(3)
zxxz = 
(3)
zyyz; 
(3)
zxzx = 
(3)
zyzy
となる。
■[100]軸の 4回回反操作 次に [100]軸が 4回回反軸であるという対称性を考える。こ
の対称操作は 2666666664x
0
y0
z0
3777777775 =
2666666664 1 0 00 0 10  1 0
3777777775
2666666664xyz
3777777775 (2.2-14)
と表現される。i = j = k = x; l = yのとき、式 (2.2-10)より、先ほどと同様に
(3)xxxy =
X
m;n;o;p
axmaxnaxoayp(3)mnop = ( 1)  ( 1)  ( 1)  1  (3)xxxz =  (3)xxxz (2.2-15)
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である。一方で、i = j = k = x; l = zとしたとき、
(3)xxxz =
X
m;n;o;p
axmaxnaxoayp(3)mnop = ( 1)  ( 1)  ( 1)  ( 1)  (3)xxxy = (3)xxxy (2.2-16)
となる。これらを同時に満たさなければならないので、
(3)xxxy = 
(3)
xxxz = 0 (2.2-17)
である。同様に、
(3)xxxy 
(3)
xxyx 
(3)
xyxx 
(3)
yxxx 
(3)
xxxz 
(3)
xxzx 
(3)
xzxx 
(3)
zxxx
(3)yyyz 
(3)
yyzy 
(3)
yzyy 
(3)
zyyy 
(3)
yyyx 
(3)
yyxy 
(3)
xyxx 
(3)
xyyy
(3)zzzx 
(3)
zzxz 
(3)
zxzz 
(3)
xzzz 
(3)
zzzy 
(3)
zzyz 
(3)
zyzz 
(3)
yzzz
はすべて 0であり、さらに
(3)yyyy = 
(3)
zzzz;
(3)xxyy = 
(3)
xxzz; 
(3)
xyyx = 
(3)
xzzx; 
(3)
xyxy = 
(3)
xzxz
(3)yyxx = 
(3)
zzxx; 
(3)
yzzy = 
(3)
zyyz; 
(3)
yxyx = 
(3)
zxzx
(3)yyzz = 
(3)
zzyy; 
(3)
yxxy = 
(3)
zxzx; 
(3)
yzyz = 
(3)
zyzy
を満たす。
■(110)面の鏡映操作 (110)面を鏡映面とした場合、鏡映操作は、2666666664x
0
y0
z0
3777777775 =
2666666664 0  1 0 1 0 00 0 1
3777777775
2666666664xyz
3777777775 (2.2-18)
と表される。これより、
(3)xxyz 
(3)
xxzy 
(3)
xyxz 
(3)
xyxz 
(3)
xyzx 
(3)
xyzy 
(3)
xzxy 
(3)
xzyx
(3)xzyy 
(3)
yxxz 
(3)
yxyz 
(3)
yxzx 
(3)
yyzx 
(3)
yzxx 
(3)
yzxy 
(3)
yzyx
(3)zxxy 
(3)
zxyx 
(3)
zxyy 
(3)
zyxx 
(3)
zyxy 
(3)
zyyx
が全て 0となる。
■[100]軸の 2回回転操作 さらに、[100]軸が 2回回転軸であるという対称性を利用す
ると、この操作は、 2666666664x
0
y0
z0
3777777775 =
26666666641 0 00  1 00 0  1
3777777775
2666666664xyz
3777777775 (2.2-19)
と表される。したがって、
(3)xyzz 
(3)
xzyz 
(3)
xzzy 
(3)
yxzy 
(3)
yxzz 
(3)
yyxz 
(3)
yzxz 
(3)
yzzx
(3)zxyz 
(3)
zxzy 
(3)
zyxz 
(3)
zyzx 
(3)
zzxy 
(3)
zzyx
が全て 0であることが分かる。
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■まとめ 以上より、閃亜鉛鉱型半導体の 3次の非線形感受率テンソルは、次に示す 21
の成分が値を持ち、4つの成分のみが独立であることが分かる。
(3)xxxx = 
(3)
yyyy = 
(3)
zzzz
(3)xxyy = 
(3)
xxzz = 
(3)
yyzz = 
(3)
yyxx = 
(3)
zzxx = 
(3)
zzyy
(3)xyxy = 
(3)
xzxz = 
(3)
yzyz = 
(3)
yxyx = 
(3)
zxzx = 
(3)
zyzy
(3)xyyx = 
(3)
xzzx = 
(3)
yzzy = 
(3)
yxxy = 
(3)
zxxz = 
(3)
zyyz
(2.2-20)
さらに、本論文中では入射する光の周波数 !が全て等しいことから、次の交換関係が成り
立つ。
(3)xyyx(!; !;!; !) = (3)xyxy(!; !;!; !) (2.2-21)
つまり、独立な成分は、
(3)xxxx; 
(3)
xxyy; 
(3)
xyyx (2.2-22)
の 3つに絞られる。
2.2.4 2光子吸収係数と 3次非線形感受率 [1]
媒質の屈折率や吸収係数といった光学定数が光の強度に比例して変化する現象は、3次
の非線形光学現象として説明できる。
入射電場 E が !1; !2 の 2つの角周波数を持つ場合を考える。この電場は
E(t) =
1
2
E(!1) exp( i!1t) + 12E
(!2) exp( i!2t) + c:c: (2.2-23)
と表される。この時、角周波数 !1 をもつ分極を
P(!1)(t) =
1
2
P(!1)exp( i!1t) + c:c: (2.2-24)
と書くことにする。これは線形分極と 3次の非線形分極の和として
P(!1) = P(!1)L + P
(!1)
NL (2.2-25)
と表される。ここで、
P(!1)L = "0E
(!1) (2.2-26)
P(!1)NL =
3
4
"0
(3)

[E(!1)]2[E(!1)] + 2E(!1)E(!2)[E(!2)]

(2.2-27)
=
3
4
"0
(3)
E(!1)2 + 2 E(!2)2 E(!1) (2.2-28)
である。したがって、
P(!1) = "0
"
 +
3
4
(3)
E(!1)2 + 2 E(!2)2# E(!1) (2.2-29)
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となる。角周波数 !1; !2 の光の強度はそれぞれ
I(!1) =
1
2
"0c0n(!1)
E(!1)2 (2.2-30)
I(!2) =
1
2
"0c0n(!2)
E(!2)2 (2.2-31)
と書けるので、式 (2.2-30)、式 (2.2-31)を式 (2.2-29)に代入すると
P(!1) = "0
"
 +
3(3)
2"0c0
 
I(!1)
n(!1)
+ 2
I(!2)
n(!2)
!#
E(!1) (2.2-32)
となる。これは、媒質の実効的な感受率 e が、元の感受率 から、光強度 I(!1)、I(!2) に
比例して、
e =  +
3(3)
2"0c0
 
I(!1)
n(!1)
+ 2
I(!2)
n(!2)
!
(2.2-33)
と変化することを表している。
このように、媒質の光学定数が入射光の強度に比例して変化する現象は、3次の非線形
分極を用いて表すことができる。このうち、屈折率が変化する現象の一つとして「光カー
効果 (optical Kerr eect)」が知られている。このとき屈折率 n は光の強度密度 I [W=m2]
の関数として
n = n0 + n2I (2.2-34)
と表される。ここで、n0 は線形な屈折率、n2 は非線形屈折率 (nonlinear refractive index)
である。その効果は (3) の実部で表される。
また吸収係数が変化する現象は (3) の虚部で表される。その現象の一つとして、本研究
で考えている 2光子吸収が挙げられる。非線形効果が無視できないほど光強度が大きいと
き、媒質の実効的な吸収係数 ˜は
˜ =  + I + I2 +    (2.2-35)
と表される。ここで は 1光子吸収係数、は 2光子吸収係数、は 3光子吸収係数   
と呼ぶ。線形吸収の場合、光の遷移確率は光強度密度 I に比例するので、z方向に伝搬す
る光強度は
dI
dz
  ˜I =  I (2.2-36)
のように減衰する。非線形効果を考慮すると、光強度の減衰は
dI
dz
=  ˜I =  I   I2   I3 +    (2.2-37)
と表される。2光子吸収までを考えると
˜ =  + I (2.2-38)
dI
dz
=  ˜I =  I   I2 (2.2-39)
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と書ける。ここで線形な光吸収の場合と同様の吸収係数と消衰係数 及び感受率の関係を
用いると、実効的な吸収係数は実効的な感受率を用いて、
˜ =
4
0
 =
2!
c0
 Im

e

2n(!)
=
!
c0  n(!) Im

e

(2.2-40)
と表される。これより 2光子吸収係数 は式 (2.2-33)より
I =
!1
c0n(!1)
Im
h
(3)e
i
(2.2-41)
=
!1
c0n(!1)
 3
2"0c0
 
I(!1)
n(!1)
+ 2
I(!2)
n(!2)
!
Im
h
(3)e
i
(2.2-42)
=
3!1
2"0c2  n(!1)
 
I(!1)
n(!1)
+ 2
I(!2)
n(!2)
!
Im
h
(3)e
i
(2.2-43)
=
3!1
2"0c2  n(!1) 
Im
h
(3)e
i
n(!1)
 I(!1) + 2 3!1
2"0c2  n(!1) 
Im
h
(3)e
i
n(!2)
 I(!2) (2.2-44)
となる。ここで、
3!1
2"0c2  n(!1) 
Im
h
(3)e
i
n(!1)
 I(!1) = self I(!1) (2.2-45)
2
3!1
2"0c2  n(!1) 
Im
h
(3)e
i
n(!2)
 I(!2) = cross  I(!2) (2.2-46)
と置くと、式 (2.2-39)は、
dI(!1)
dz
=  I(!1)   selffI(!1)g2   crossI(!1)I(!2) (2.2-47)
のように、着目している !1成分の光自身での 2光子吸収と、他方の成分（!2）の光との相
互作用による 2光子吸収の寄与を区別した表式に変形できる。さらに式 (2.2-45), (2.2-46)
から、cross = 2self という関係があることがわかる。
以上が偏光状態を考慮しない場合の、2光子吸収係数 と 3次の非線形感受率 (3) との
関係式である。
■波数ベクトルを考慮した場合 これまで、入射電場が 2つの周波数成分 !1; !2 を持つ
として考えてきた。ここで、Fig. 2.2-2に示すように、波数ベクトル k1; k2 まで含めて区
別できる 2つの光電場と捉え直す。すなわち、周波数 !が等しくても、伝搬方向 kが異
なっていれば、それらの 2光は区別するものとする。
本研究では 1光束系にて実験を行っているため、
!1 = !2 (2.2-48)
I(!1) = I1 (2.2-49)
I(!2) = I2 = 0 (2.2-50)
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となる。したがって、
dI1
dz
=  self I21 (2.2-51)
self =
3!
2"0c20n
2
Im
h
(3)e
i
(2.2-52)
となる。
なお、ここでは光電場を
E =
1
2
 
exp[ i(k  r   !t)] + exp[i(k  r   !t)] (2.2-53)
と表現している。これは、「実測できる量は実数なので Eを実数表記するため」という要
請によるものである。しかし、式 (2.2-53)の見方を変えれば、これは一方向に伝搬するあ
る 1つの光は、逆方向 (k， k)に時間反転 (t; t)して伝搬している位相共役な 2つの光の
重ね合わせと見ることが出来る。この考え方は、量子光学を学ぶ際に重要となってくる。
k
1
k
2
ω
1, 
k
1
;   ω
1
+ ω
2
– ω
2
, k
1
+ k
2
– k
2
ω
1, 
k
1
;   ω
1
+ ω
1
– ω
1
, k
1
+ k
1
– k
1
ω
2
ω
1
χ
(3)
Fig. 2.2-2 ! and k related two-photon absorption
2.3 2光子吸収係数の偏光依存性 [2]
2光子吸収は、光強度 I の 2乗（電場の 4乗）に比例する現象であるため、偏光依存性
がある。この偏光依存性は 3 次の非線形感受率テンソルの虚部 Im
h
(3)
i
で表すことがで
きる。
■Self-induced  閃亜鉛鉱型構造の半導体における任意の偏光状態における self は、
Im
h
(3)
i
の独立な 3成分を用いて
self =
!
2n20c
2
0"0
Im
2666664(3)xxxx X
i
jpij4 + (3)xxyy
0BBBBB@j pˆ  pˆj2  X
i
jpij4
1CCCCCA
+((3)xyyx + 
(3)
xyxy)
0BBBBB@j pˆ  pˆj2  X
i
jpij4
1CCCCCA3777775 (2.3-1)
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と表せる [2]。これは、[100]-[010]-[001]座標系における一般式となっている。特に、縮
退周波数の条件下において、Im
h
(3)xyyx
i
= Im
h
(3)xyxy
i
であるから、
self =
!
2n20c
2
0"0
Im
2666664(3)xxxx X
i
jpij4 + (3)xxyy
0BBBBB@j pˆ  pˆj2  X
i
jpij4
1CCCCCA
+2(3)xyyx
0BBBBB@j pˆ  pˆj2  X
i
jpij4
1CCCCCA3777775 (2.3-2)
この式は 3つのパラメータから成っていることから、Im
h
(3)
i
の独立な 3成分を求めるこ
とができると考えられる。
■Cross-induced  同様に、cross は
cross =
!
n20c
2
0"0
Im
2666664(3)xxxx X
i
jpij2 jeij2 + (3)xxyy
0BBBBB@jeˆ  pˆj2  X
i
jpij2 jeij2
1CCCCCA
+(3)xyyx
0BBBBB@jeˆ  eˆj j pˆ  pˆj + jeˆ  pˆj2   2X
i
jpij2 jeij2
1CCCCCA3777775 (2.3-3)
と表される。
2.4 Gaussian beamの伝搬
2.4.1 Gaussian beam[3]
小さな開口を通り抜けた光やレーザの出力光などは、伝搬方向に垂直な面内での強度分
布がガウス関数である Gaussian beamとなる。z軸方向に進み、x方向に振動する電場を
もつ Gaussian beamは
E(r; z; t) = E0
w0
w(z)
exp
(
  r
2
w2(z)
)
exp
"
i
(
kz   !t   tan 1
 
z
zR0
!
+
kr2
2R(z)
)#
(2.4-1)
(2.4-2)
と表される。ただし
zR0 =
kw20
2
(2.4-3)
w(z) = w0
s
1 +
z2
z2R0
(2.4-4)
R(z) = z
0BBBB@1 + z2R0z2
1CCCCA (2.4-5)
である。Gaussian beamの任意の伝搬位置 zでの断面の電場の振幅は
exp
"  r2
w2(z)
#
(2.4-6)
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であらわされるガウス関数となる。また光強度分布は
exp
" 2r2
w2(z)
#
(2.4-7)
となり同様にガウス関数となる。w(z)は電場振幅が r = 0における値の 1=eになる (強度
が 1=e2 となる) rの大きさであり、ビームのスポットサイズ、または 1=e2 半径とよぶ。任
意の zにおける電場の振幅 (式 (2.4-6))と光強度分布 (式 (2.4-7))をプロットしたグラフを
Fig. 2.4-1に示す。縦軸は規格化された電場の振幅あるいは光強度を表し、横軸は r を示
している。
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Fig. 2.4-1 Normalized electric field and normalized light intensity of Gaussian beam
w(z)が最小値 w0 をとる位置 z = 0をビームウェスト（beam waist）と呼ぶ。w0 に比べ、
スポットサイズが
p
2倍、すなわちビーム断面積が 2倍となる距離 zR0 は共焦点パラメー
タまたはレイリー長（Rayleigh length）と呼ばれ、式 (2.4-3)のように表される。また 2zR0
はコンフォーカルパラメータ（confocal parameter）と呼ばれる。tan 1(z=zR0)は波長程度
の zの変化に対しては zzR0  10
 9
10 6 = 10
 3 より、ほとんど変化しないので、ビームの波面は
z +
r2
2R(z)
= constant (2.4-8)
で与えられる。これは (R(z) を一定とみて) 放物面を表すが、r < w(z) の範囲で考えれ
ば半径 R(z) の球面とみなしてよい。次に z  zR0 のとき場合を考える。式 (2.4-5) から
R(z) ' zであり、これは波面がビームウェストを中心として広がる球面波とみなせること
を意味している。またこのとき
w(z) =

w0
z (2.4-9)
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となり、スポットサイズは zに比例して広がってゆく。この広がり角 は
 ' 
w0
(2.4-10)
となる。式 (2.4-4)から、
w2
w20
  z
2
z2R0
= 1 (2.4-11)
となる。式 (2.4-11) から、スポットサイズの広がりの様子を Fig. 2.4-2 に示す。縦軸は
w(z)、横軸は zを取っている。
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Fig. 2.4-2 Propagation of Gaussian beam
2.4.2 qパラメータと ABCD則
qパラメータ
振幅ピーク値とビーム軸が既知の Gaussian beamを特徴づけるパラメータとして、qパ
ラメータが知られている。ビームウェストが z = 0にある Gaussian beamのある位置 zで
の伝搬状態（ビーム半径、波面の曲率半径）を表す qパラメータは
q(z) = z + jzR (2.4-12)
と定義される。ここで zR は屈折率 nの媒質中での Gaussian beamの Rayleigh長、 jは虚
数単位である。q(z)の逆数を考えると
1
q(z)
=
1
z + jzR
=
z
z2 + z2R
  j zR
z2 + z2R
(2.4-13)
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となる。ここで、位置 zにおける波面の曲率半径 R(z)とビーム半径W(z)が
R(z) = z
"
1 +
z
zR
#
(2.4-14)
W(z) = W0
s
1 +
 
z
zR
!2
(2.4-15)
W20 =
zR0
n
(2.4-16)
と表されることを用いると、式 (2.4-13)より、
1
q(z)
=
1
R(z)
  j 0
nW(z)2
(2.4-17)
という関係を導くことができる。ここで 0 は真空中での波長である。
すなわち、ある位置 zにおける qパラメータを求めることができれば、その伝搬状態を
1
R(z)
= Re
"
1
q(z)
#
(2.4-18)
1
W2(z)
=
n
0
Im
"
1
q(z)
#
(2.4-19)
より算出することができる。
ABCD則
ABCD則とは、レンズなどを含む任意の近軸光学系を伝搬した後の Gaussian beamの q
パラメータを伝達する計算法則である。
近軸近似において、光線の状態は動径方向の位置（y）と傾き（）によって記述するこ
とができる。ある光学系への入射光線と透過光線の位置と傾きは、2  2の光線伝達マト
リックスによって関係づけられる。光線光学の範囲で得られた、この光線伝達マトリッ
クス M
M =
 
A B
C D
!
(2.4-20)
をもつ光学系に、q1 をもつ Gaussian beamが入射した場合、光学系を透過する Gaussian
beamの qパラメータ q2 と
q2 =
Aq1 + B
Cq1 + D
(2.4-21)
と関係づけられる。この簡単な計算法則を ABCD 則と呼ぶ。ABCD 則を用いることで、
光線伝達マトリックス M1;M2;M3    をもつ複数の光学系を順に透過した後の Gaussian
beamの伝搬状態であっても、左から順に掛けた   M3M2M1 = Mtotal の行列要素を求め
るだけで式 (2.4-21)より算出することができる。
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１例として、距離 dだけ自由伝搬した Gaussian beamを考える。この光線伝達マトリッ
クスは
M =
 
1 d
0 1
!
(2.4-22)
で与えられる。q1 = z1 + jzR0 とすると、
q2 =
1  q1 + d
0  q1 + 1 = q1 + d = (z1 + d) + jzR0 (2.4-23)
となる。これは、初期位置 z1 から d だけ進んだ位置 (z1 + d)での qパラメータとなって
いる。
2.4.3 ビーム品質ファクター M2
M2 とは、ビームが Gaussian single mode（TEM00）にどの程度近いかを表すパラメー
タである。完全な Gaussian beamの場合、M2 = 1となる。完全な Guassian beamでない
ビームをレンズで絞ったとき、集光径 w00 は M2 = 1の場合より M2 倍大きくなる。この
時、ビーム半径は
w0(z) = w00
s
1 +
 
M2
z
zR0
!2
(2.4-24)
に従って広がる。
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本章では、空間的・時間的なレーザ光強度分布を考慮することで、「厚い試料に対応し
た Z-scanモデル」を導出する。
3.1 空間的な光強度分布
レンズで集光した Gaussian beamが試料に垂直に入射したときの、2光子吸収下におけ
る空間的光強度分布を考える。2光子吸収は光パワー密度の 2乗に比例するため、この分
布を考慮して各点での 2光子吸収を考えなければならない。
レンズで集光された Gaussian beamが、屈折率 na の媒質中（通常、空気）を z方向に
伝搬するときを考える。ビームが最も絞られた位置（ビームウェスト位置）を z = 0とす
ると、Gaussian beamのビーム半径 w(z)は、
w(z) = w0
s
1 +
 
M2
z
nazR0
!2
(3.1-1)
と表される。ここで、w0 はビームウェスト半径、M2 はビーム伝搬率（ビーム品質を表
すパラメータで、理想的な Gaussian beam の場合は M2 = 1 となる）、zR0 は真空中での
Rayleigh長といい、
zR0 =
w20
0
(3.1-2)
で定義される、ビームウェスト位置よりビーム断面積が 2倍（ビーム半径が
p
2倍）とな
るまでの距離である。ここで、0 は真空中での光の波長である。
3.1.1 試料内部のビームの広がり
このような Gaussian beamが試料に垂直に入射したときの、試料内部のビーム径の広が
りを、qパラメータを用いて考える。まず簡単のため、M2 = 1の理想的な場合を考える。
■平行透明板を透過した Gaussian beamのビーム半径 ビームウェストが z = 0にある
Gaussian beamの、ある z位置での qパラメータは
q0(z) = z + inazR0 (3.1-3)
と表される。屈折率 na の媒質中に z 軸に垂直におかれた、屈折率が n0; n1;    ; nN 1 で、
厚さが d0; d1;    ; dN 1 の N 枚の平行な平面透明板（吸収がない）の光線伝達マトリック
スは
M =
0BBBB@1 na PN 1j=0 d jn j
0 1
1CCCCA (3.1-4)
となる（Fig. 3.1-1）。ただしここで、距離 dの自由伝搬時の光線伝達マトリックス
M =
 
1 d
0 1
!
(3.1-5)
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Fig. 3.1-1 平行透明板モデル（一般的な場合）
及び n1 から n2 への平面境界における屈折の光線伝達マトリックス
M =
 
1 0
0 n1n2
!
(3.1-6)
を用いた。したがって、このような光学系に入射した Gaussian beamは
Q =
1  q0 + na PN 1j=0 d jn j
0  q0 + 1 (3.1-7)
= q0 + na
N 1X
j=0
d j
n j
(3.1-8)
となって出射面に達する。
j = 0番目の入射面が z = zs にあるとすると、入射面での Gaussian beamの qパラメー
タは
q0(zs) = zs + inazR0 (3.1-9)
となる。したがって、出射面での Gaussian beamは
Q = zs + na
N 1X
j=0
d j
n j
+ inazR0 (3.1-10)
と表される。
ここから任意の位置 zまで伝搬したときの qパラメータは、出射面から位置 zまで距離
z   zs  PN 1j=0 d j 伝搬する光線伝達マトリックス
M =
 
1 z   zs  PN 1j=0 d j
0 1
!
(3.1-11)
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より、
Q0(z) =
1  Q + z   zs  PN 1j=0 d j
0  Q + 1 (3.1-12)
= zs + na
N 1X
j=0
d j
n j
+ inazR0 + z   zs  
N 1X
j=0
d j (3.1-13)
= z + na
N 1X
j=0
d j
n j
 
N 1X
j=0
d j + inazR0 (3.1-14)
となる。したがって、
1
Q0
=
1
z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j + inazR0 (3.1-15)
=
z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j
z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j2 + n2az2R0   i
nazR0
z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j2 + n2az2R0
(3.1-16)
より、光学系出射後のビーム半径 W(z)は
W2(z) =



z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j2 + n2az2R0
nazR0
(3.1-17)
=
0
na
nazR0
8>>>>><>>>>>:1 +

z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j2
n2az2R0
9>>>>>=>>>>>; (3.1-18)
= w20
8>>>><>>>>:1 +
0BBBBBBB@ z + na
PN 1
j=0
d j
n j
 PN 1j=0 d j
nazR0
1CCCCCCCA
29>>>>=>>>>; (3.1-19)
= w20
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ znazR0 +
N 1X
j=0
d j
n jzR0
 
N 1X
j=0
d j
nazR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-20)
= w20
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ znazR0 +
N 1X
j=0
 
1
n j
  1
na
!
d j
zR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-21)
と表すことができる。特に、媒質が 1つ（N = 1）のとき、
W2(z) = w20
8>><>>:1 +
 
z
nazR0
+
 
1
n0
  1
na
!
d0
zR0
!29>>=>>; (3.1-22)
= w20
8>><>>:1 +
 
1
nazR0
 
z  
 
1   na
n0
!
d0
!!29>>=>>; (3.1-23)
となる。これは、光学系透過後の Gaussian beamは、光学系の位置（zs）に関わらず、ビー
ムウェスト位置が元の位置（z = 0）から

1   nan0

d0 だけ下流側へシフトした Gaussian
beamのように広がっていくことを表している。
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Fig. 3.1-2 平行透明板モデル（一般的な場合において、光学系内部に注目）
■平行透明板内でのビーム半径 さらに、光学系内部のビーム半径について考える。
Fig. 3.1-2に示すように、 j = k 番目の媒質の入射面を基準とした媒質中での位置 zk (0 
zk  dk)での qパラメータを求める。
k番目に入射するまでの光線伝達マトリックスは
M =
0BBBBB@1 na Pk 1j=0 d jn j0 nank
1CCCCCA (3.1-24)
となる。ここから zk 進んだ位置では
M =
 
1 zk
0 1
! 0BBBBB@1 na Pk 1j=0 d jn j0 nank
1CCCCCA = 0BBBBB@1 na Pk 1j=0 d jn j + nank zk0 nank
1CCCCCA (3.1-25)
となる。したがって、この場合 q0 = zs + inazR0 とすると
qk =
1  q0 + na Pk 1j=0 d jn j + nank zk
0  q0 + nank
(3.1-26)
=
nk
na
0BBBBBB@q0 + na k 1X
j=0
d j
n j
+
na
nk
zk
1CCCCCCA (3.1-27)
=
nk
na
zs + nk
k 1X
j=0
d j
n j
+ zk + inkzR0 (3.1-28)
1
qk
=
1
nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
+ inkzR0
(3.1-29)
=
nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
2
+ n2kz
2
R0
  i nkzR0
nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
2
+ n2kz
2
R0
(3.1-30)
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より、ビーム半径 wk(zk)は
w2k(zk) =



nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
2
+ n2kz
2
R0
nkzR0
(3.1-31)
=
0
nk
nkzR0
8>>>>><>>>>>:1 +

nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
2
n2kz
2
R0
9>>>>>=>>>>>; (3.1-32)
= w20
8>>>><>>>>:1 +
0BBBBBBB@
nk
na
zs + zk + nk
Pk 1
j=0
d j
n j
nkzR0
1CCCCCCCA
29>>>>=>>>>; (3.1-33)
= w20
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ zsnazR0 + zknkzR0 +
k 1X
j=0
d j
n jzR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-34)
と表すことができる。これは、ビーム半径の表式が、各媒質中でのレイリー長 zR でスケー
ルされた伝搬距離の総和によって表すことができることを示している。
ここで、座標系を、ビームウェスト位置を基準に取り直すと z = zs +
Pk 1
j=0 d j + zk より
w2k(z) = w
2
0
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ zsnazR0 + z   zs  
Pk 1
j=0 d j
nkzR0
+
k 1X
j=0
d j
n jzR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-35)
= w20
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ zsnazR0 + znkzR0   zsnkzR0  
k 1X
j=0
d j
nkzR0
+
k 1X
j=0
d j
n jzR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-36)
= w20
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ znkzR0 +
 
1
na
  1
nk
!
zs
zR0
+
k 1X
j=0
 
1
n j
  1
nk
!
d j
zR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-37)
となる。特に、媒質が一つ（N = 1; k = 0）の場合、
w21(z) = w
2
0
8>><>>:1 +
 
z
n0zR0
+
 
1
na
  1
n0
!
zs
zR0
!29>>=>>; (3.1-38)
= w20
8>><>>:1 +
 
zs
nazR0
+
z   zs
n0zR0
!29>>=>>; (3.1-39)
と表わせる。またさらに
w21(z) = w
2
0
8>>><>>>:1 +
0BBBBBB@ z  

1   n0na

zs
n0zR0
1CCCCCCA
29>>>=>>>; (3.1-40)
よりビームウェスト位置が

1   n0na

zs のように zs に比例してシフトした Gausssian beam
のように広がっていくことがわかる。厚い試料の場合、この効果を考慮する必要がある。
ここまで、簡単のため M2 = 1 を扱ってきた。ここで、M2 を考慮すると、式 (3.1-39)
の zR0 を zR0=M2 に置き換えればよい。従って、式 (3.1-39)は
w21(z) = w
2
0
8>><>>:1 +
 
M2
zs
nazR0
+ M2
z   zs
n0zR0
!29>>=>>; (3.1-41)
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と表される。
3.1.2 2光子吸収によるパワーの減衰
Fig. 3.1-3に示すように、Gaussian beamが非線形光学媒質に入射する場合を考える。試
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Fig. 3.1-3 Geometry of incident Gaussian beam
料に入射した光は、2光子吸収により減衰する。2光子吸収係数 をもつ試料内での、あ
る位置 zにおける xy面の 2光子吸収量 Pabs(z)は、光パワー密度 I(x; y; z)を用いて、
Pabs(z) = 
Z 1
 1
Z 1
 1
I(x; y; z)2dxdy (3.1-42)
と表せる。
ここで、試料に入射した光は、2光子吸収により光パワーが減衰するが、光パワー密度
の分布はガウス分布のままであり Gaussian beamの伝搬式に従って、ビーム径が広がって
いくと仮定する。このとき、全光パワーを P0 とすると、
I(x; y; z) =
2P0
 fw1(z)g2
exp
26666664 2

x2 + y2

fw1(z)g2
37777775 (3.1-43)
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であるから、式 (3.1-42)は
Pabs(z) = 
0BBBB@2P(z)
w21
1CCCCA2 Z 1
 1
Z 1
 1
exp
0BBBB@ 4 x2 + y2
w21
1CCCCA dxdy (3.1-44)
= 
0BBBB@2P(z)
w21
1CCCCA2 Z 1
0
Z 2
0
exp
0BBBB@ 4 r2
w21
1CCCCA r d dr (3.1-45)
= 
0BBBB@2P(z)
w21
1CCCCA2 8>><>>:2
266664 w218 exp
0BBBB@ 4 r2
w21
1CCCCA3777751
0
9>>=>>; (3.1-46)
= 
0BBBB@4 fP(z)g2
2w41
1CCCCA 8><>:2w218
9>=>; (3.1-47)
=
 fP(z)g2
w21
(3.1-48)
となる。よって、ある位置 zの光強度 P(z)の減衰は
dP(z)
dz
=   P(z)
2
 fw1(z)g2
(3.1-49)
という微分方程式で表すことができる。試料の長さを L、試料に入射した直後の光パワー
を P(zs)、試料の屈折率を n0、試料出射直前の光パワーを P(zs + L)とすると、式 (3.1-41)
より、
 
Z P(zs+L)
P(zs)
dP(z)
P(z)2
=


Z zs+L
zs
dz
w1(z)2
(3.1-50)"
1
P(z)
#P(zs+L)
P(zs)
=


Z zs+L
zs
dz
w20

1 +

M2 zsnazR0 + M
2 z zs
n0zR0
2 (3.1-51)
1
P(zs + L)
  1
P(zs)
=


Z zs+L
zs
Adz (3.1-52)
となる。ただし、
A =
1
w20

1 +

M2 zsnazR0 + M
2 z zs
n0zR0
2 (3.1-53)
である。ここで、
(z) = M2
 
zs
nazR0
+
z   zs
n0zR0
!
(3.1-54)
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とおくと、
A =
1
w20
 1
2 + 1
(3.1-55)
(zs) = M2
zs
nazR0
(3.1-56)
(zs + L) = M2
 
zs
nazR0
+
L
n0zR0
!
(3.1-57)
d =
M2
n0zR0
dz (3.1-58)
となるので、Z zs+L
zs
Adz =
Z (zs+L)
(zs)
1
w20
 1
2 + 1
n0zR0
M2
d (3.1-59)
=
n0zR0
M2w20
Z (zs+L)
(zs)
d
2 + 1
(3.1-60)
=
n0zR0
M2w20

arctan ()
(zs+L)
(zs)
(3.1-61)
=
n0zR0
M2w20
farctan ((zs + L))   arctan ((zs))g (3.1-62)
=
n0
M20
(
arctan
 
M2
 
zs
nazR0
+
L
n0zR0
!!
  arctan
 
M2
zs
nazR0
!)
(3.1-63)
となる。よって式 (3.1-52)は、
1
P(zs + L)
  1
P(zs)
= 
n0
M20
(
arctan
 
M2
 
zs
nazR0
+
L
n0zR0
!!
  arctan
 
M2
zs
nazR0
!)
(3.1-64)
となる。ここで、試料内部の光パワー P(zs); P(zs + L) は、実験で測定できる入射光パ
ワー Pin、透過光パワー Pout と、表面及び裏面の透過率 T1;T2 を用いて、P(zs) = T1Pin、
P(zs + L) = PoutT2 と表されるため、
T2
Pout
  1
T1Pin
= 
n0
M20
(
arctan
 
M2
 
zs
nazR0
+
L
n0zR0
!!
  arctan
 
M2
zs
nazR0
!)
(3.1-65)
T1T2
Pin
Pout
= T1Pin
n0
M20
(
arctan
 
M2
 
zs
nazR0
+
L
n0zR0
!!
  arctan
 
M2
zs
nazR0
!)
+ 1
(3.1-66)
1
T
=
Pin
Pout
=
1
T1T2
(
T1Pin
n0
M20
(
arctan
 
M2
 
zs
nazR0
+
L
n0zR0
!!
  arctan
 
M2
zs
nazR0
!)
+ 1
)
(3.1-67)
T =
Pout
Pin
=
T1T2
T1Pin
n0
M20
n
arctan

M2

zs
nazR0
+ Ln0zR0

  arctan

M2 zsnazR0
o
+ 1
(3.1-68)
と得られる。試料の中心にビームウェストがある時のビームウェスト位置を原点として、
試料の位置を入射面の位置 zs でなく試料中心の位置 Z で取り直すと、式 (3.1-68)におい
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て zs ! Z   L2n0 とすればよく、
T (Z) =
Pout
Pin
=
T1T2
T1Pin
n0
M20
n
arctan

M2

Z
nazR0
+ L2n0zR0

  arctan

M2

Z
nazR0
  L2n0zR0
o
+ 1
(3.1-69)
となる。
3.1.3 多重反射の考慮
ここまで、試料の入出射面での反射の効果は無視してきた。しかし実験では、試料透過
光を全て検出するため、試料内部で多重反射した光も検出される。ここでは、式 (3.1-69)
を元に多重反射の寄与を考える。ただし、本研究における実験条件では、レーザパルスの
半値全幅 tFWHM  200 fsより、波束の長さ tFWHM  c0=n0  20 m  L  600 mであ
るため、干渉効果は無視できる。
■線形な透過率のみ考慮した場合 多重反射した光の総和としての Pout は、
Pout = T2T1Pin + T2(1   T1)(1   T2)T1Pin + T2(1   T1)2(1   T2)2T1Pin +    (3.1-70)
=
1X
j=0
T2(1   T1) j(1   T2) jT1Pin (3.1-71)
と表せる。ここで、P1j=0 T2(1  T1) j(1  T2) jT1 は初項 T1T2、公比 (1  T1)(1  T2)(< 1)の
無限等比数列の和であるから、線形な透過率は、
TLinear =
T1T2
1   (1   T1)(1   T2) (3.1-72)
となる。したがって、式 (3.1-69)の分子を、これで置き換えればよく、
T =
T1T2
1 (1 T1)(1 T2)
T1Pin
n0
M20
n
arctan

M2

zs
nazR0
+ L2n0zR0

  arctan

M2

zs
nazR0
  L2n0zR0
o
+ 1
(3.1-73)
と得られる。
■多重反射光が形成するビームウェストでの 2 光子吸収を考慮した場合 試料が Z <
L=(2n0)にあるとき、Fig. 3.1-4に示すように、多重反射した光が試料内部でビームウェス
トを形成する。2光子吸収は光パワー密度の大きいビームウェスト付近でのみ起こる。試
料端面での反射により、パワーは小さいながらも、多重反射光が試料内部に形成するビー
ムウェストでの 2光子吸収を考慮する必要がある。
Fig. 3.1-5に示すように、透過（m = 1）または反射した直後の m番目のビームの試料
内部でのパワー Pm が、試料長 Lだけ試料内部を伝搬したときのパワー P0m を考える。こ
のとき、式 (3.1-51)にて積分範囲を [(2m   1)L=2; (2m   3)L=2]とするように、試料端面
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Light
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Sample position z
L
Fig. 3.1-4 Beam waist made in reflected light
で折り返した領域に拡張したものとみなすことができる。したがって、
P0m =
Pm
Pm    n0M20 gm(Z) + 1
(3.1-74)
gm(Z) = arctan
 
M2
"
Z
nazR0
+
(2m   1)L
2n0zR0
#!
  arctan
 
M2
"
Z
nazR0
+
(2m   3)L
2n0zR0
#!
(3.1-75)
と書くことができる。境界条件は
P1 = T1  Pin (3.1-76)
Pm+1 =
8>><>>:(1   T2) P0m (m is odd)(1   T1) P0m (m is even) (3.1-77)
と与えられる。検出器に到達できるのは、奇数番目の Pm のみであるから、透過率は
T (Z) =
1X
m=1
T2P02m 1
Pin
(3.1-78)
=
1X
m=1
T1T2(1   T1)m 1(1   T2)m 1
T1Pin    n0M20
n
g1 +
Pm 1
k=1 (1   T1)k 1(1   T2)k

g2k + (1   T1)g2k+1o + 1
(3.1-79)
と表すことができる。
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Fig. 3.1-5 Schematic of multiple reflection
3.1.4 モデル式の特徴
■透過率の最小値 本章で導出した透過率の試料位置依存性のモデル式より、透過率の最
小値は、zR0  Lの元で
gm(Z) =
8>><>>: (for m = 1)0 (for m > 1) (3.1-80)
より、
min fT g = T1T2
T1Pin    n0M20 + 1

1X
m=1
(1   T1)m 1(1   T2)m 1 (3.1-81)
=
1
T1Pin    n0M20 + 1
 T1T2
1   (1   T1)(1   T2) (3.1-82)
と表される。これは、実験パラメータである zR0 や Lに依存していない。ビームウェスト
での実効的な吸収断面積 S e は、w20 に比例する。すなわち、zR0 に比例する。また実効的
な吸収長 Le( L)は zR0 に比例する。したがって、吸収の強さは (Pin=S e)Le は zR0 と
Lに無依存となると理解できる。
zR0  L を満たす厚い試料において Z-scan測定を行うことで、吸収の飽和領域を観測
することができ、2光子吸収係数 の評価精度が向上することが期待される。
■zR0  Lを満たす条件 zR0  Lを満たす条件について、式 (3.1-75)に着目して検討す
る。まず、観測したい吸収の飽和領域は m = 1の場合であるから、
g1(Z) = arctan
 
M2
"
Z
nazR0
+
L
2n0zR0
#!
  arctan
 
M2
"
Z
nazR0
  L
2n0zR0
#!
(3.1-83)
を考える。ここで簡単のため a = L=n0;M2 = 1; na = 1と置くと、
g01(Z) = arctan
 
Z
zR0
+
a
2zR0
!
  arctan
 
Z
zR0
  a
2zR0
!
(3.1-84)
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となる。Fig. 3.1-6に、a = 10、zR0 = 1として式 (3.1-84)をグラフにプロットした結果を
示す。特徴的な点を以下に示す。
3.5
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Z
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z
a
z
b
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z
R0
= 1
Fig. 3.1-6 a = 10; zR0 = 1における式 (3.1-83)の計算結果
za =
a
2
! g01(za) = arctan
 
a
zR0
!
(3.1-85)
zb =  a2 ! g
0
1(zb) = arctan
 
a
zR0
!
(3.1-86)
z = 0! g01(0) = arctan
 
a
zR0
!
  arctan
 
  a
zR0
!
= 2arctan
 
a
2zR0
!
(3.1-87)
これらのうち、z = 0(= (za+ zb)=2)は g01(Z)の対称中心である。式 (3.1-68)から式 (3.1-69)
において、座標系を  L=(2n0)だけシフトさせていることを考慮すると、この対称中心は、
試料長 Lと屈折率 n0 のみで決定されるため、試料にのみ依存する。また、g01(Z)の特徴的
な幅として、
Wz = za   zb = a = Ln0 (3.1-88)
が考えられ、Wz は試料にのみ依存する。g01(Z) の za、zb での傾きは、 1zR0 となり、レイ
リー長 zR0 のみで決定するため、光学系 (主に集光レンズ)にのみ依存する。試料と光学系
の両方に依存する事として、g01(Z)のピーク部分の見た目が一定とみなせる条件が挙げら
れる。Fig. 3.1-7に、zR0 = 1で固定し、a = 10; 20; 30; 40; 50と変えた場合の式 (3.1-84)の
計算結果を示す。
この結果から、式 (3.1-84)のピーク部分の見た目が一定とみなせる条件は、
a
zR0
=
L
n0
zR0
= 20! g01(0) = 0:9365 (3.1-89)
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Fig. 3.1-7 zR0 = 1で固定し、a = 10; 20; 30; 40; 50と変えた場合の式 (3.1-84)の計算結果
であると考えられる。Fig. 3.1-8に、2arctan
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Fig. 3.1-8 透過率の最小値が飽和する試料厚さ Lと Rayleigh長 zR0 の条件
結果から、g01(0) > 0:9となる条件は、
L
n0zR0
> 12:63 (3.1-90)
L
n0
> 12:63zR0 (3.1-91)
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であると考えられる。
ここで Table 3.1-1に、集光レンズの倍率ごとに焦点距離 f、集光直径 2w0、Rayleigh長
zR0、十分な試料長の目安 12:63n0zR0 の値をまとめる。なお、2w0 は、レンズに入射する
ビーム直径 d0 = 4 m、波長 0 = 1:64 m,試料の屈折率 n0 = 3:147として
2w0 = 1:27  f0d0 (3.1-92)
を用いて計算した。また本研究では、集光レンズにMitutoyo M Plan Apo NIRを用いた。
このレンズは (焦点距離)  (倍率) = 200 となるように設計されている。Z-scan 法では、
Table 3.1-1 集光レンズの倍率ごとの f の規格値とガウスビームの公式を用いた 2w0、
zR0、12:63n0zR0 の推定値
集光レンズ f [mm] 2w0[ m] zR0[ m] 12:63n0zR0 [ m]
5 40 20.83 207.8 8257
10 20 10.41 51.94 2064
20 10 5.21 12.98 515.9
50 4 2.08 2.078 87.59
100 2 1.04 0.519 20.63
zR0  Lの場合にピークの値がレイリー長 zR0 に依らず 2光子吸収係数 と試料内部に入
るパワー T1Pin で決まる。そのため、ビームの伝搬に伴う空間的強度分布の変化に依存せ
ず を正確に求めることが出来る。
■薄膜モデルとの比較 1.3.4節にて紹介した薄膜モデルとの比較を計算曲線を作成して
行った。薄膜における Open Aperture Z-scanの解析式
T =
1p
q0(z; 0)

Z 1
 1
ln
h
1 + q0(z; 0)e 
2i
d (3.1-93)
q0(z; t) = 
I0(t)Le
1 + z2z2R0
(3.1-94)
Le =
1   e L

(3.1-95)
および式 (3.1-69)に Table 3.1-2のパラメータを代入することで、薄膜のモデル式と本研
究の導出したモデル式の計算曲線を作成し、比較した。ただし、1光子吸収が起きず 2光
子吸収が生じる波長域での実験を考慮し、  0のもとで、L < 1より
Le ' 1

f1   (1   L)g = L (3.1-96)
とした。
Fig. 3.1-9 に結果を示す。赤線が薄膜のモデル式の理論計算データ、青線が式 (3.1-69)
の理論計算データである。両者ともよく一致しており、本研究で導出した式 (3.1-69)が薄
い試料においても有効であることが確認できた。
44 第 3章 厚い試料に対応した Z-scanモデル
しかしこの薄膜モデルには吸収の飽和を表す項は含まれていない。したがって と zR0
の両方の寄与からなる透過率の曲線から、これらのパラメータを評価しなければならず、
精密な評価は困難だと考えられる。また測定により得られた透過率を、線形透過率で規格
化しなければならないという制約がある。このため多重反射の効果を評価することが難し
く、試料に実際に入射した光パワー（T1Pin）の評価が困難となり、の値に疑問が残って
しまう。
実験を行う上でも以下のような問題点が懸念される。試料内部での干渉効果を無視で
きるように（パルス長）（試料長）とすると、Rayleigh 長 zR0 を長くしなければなら
ず、集光径 w0 が大きくなってしまう。したがって光パワー密度 I(t) が低下していまい、
非線形効果の効率が低減してしまう。そこでより高強度な出力の光源を必要とすると考
えられる。また反対に、光パワー密度 I(t)を大きくするためにレンズで強く集光すると、
Rayleigh長 zR0 が短くなり、試料長 Lを短くしなければならない。この場合、（パルス長
）（試料長）となり、干渉効果が無視できなくなる恐れがある。しかし式 (3.1-93)のモデ
ルには干渉効果は含まれておらず、解析が困難であると考えられる。
Table 3.1-2 薄い試料のモデルの理論曲線作成に使用したパラメータ
zR0 [ m] 2000
L [ m] 500
 [cm/GW] 20
Pin [W] 150
P0 [W] 212.1
0 [nm] 1640
w0 [ m] 1022
I0(0) [W=cm2] 1.294E4
■他の厚い試料のモデルとの比較 1.3.4節にて紹介した、厚い試料のモデル式との比較
を計算曲線を作成して行った。厚い試料における Open Aperture Z-scanの解析式 [42]
T (x) =
1
1 + QR(t)2 [arctan (x + `)   arctan (x)]
(3.1-97)
x =
z
z0
; ` =
L
z0
(3.1-98)
QR(t) = I0(t)z0 (3.1-99)
に、Table 3.1-3 のパラメータを代入し、厚い試料の理論曲線を作成した。この理論計算
データを式 (3.1-69) にて fitting を行った。Fig. 3.1-10 に作成した理論曲線（赤い曲線）
と、fitting結果（青い曲線）をそれぞれ示す。これらはよく一致しており、fittingにより
得られたパラメータは、設定したパラメータと一致した。しかし、先行研究のモデル式は
試料の屈折率が考慮されていないため、試料の屈折率を 1として fittingした。実際には、
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Fig. 3.1-9 M. Sheik-Bahae et al.のモデル式との比較
本研究で導出した式 (3.1-69)からわかるように、式 (3.1-97)を単純に z0 ! n0z0 とした場
合、両者は一致しない。これらを一致させるためには、`, QR の z0 を n0z0 とし、xの z0 を
naz0 と置き換えなければならない。また式 (3.1-97)のモデルでは、測定により得られた透
過率を、線形透過率で規格化しなければならないという制約がある。このため多重反射の
効果を評価することが難しく、試料に実際に入射したパワー（T1Pin）の評価が困難とな
り、の値に疑問が残ってしまう。
この「試料内外の屈折率を考慮した点」の他、M2 の考慮、多重反射の考慮を加えた式
(3.1-79)は、屈折率導入への疑問の余地がなく、より発展的で有用であると考えられる。
Table 3.1-3 厚い試料のモデルの理論曲線作成に使用したパラメータ
z0[ m] 10
L[ m] 500
 [cm=GW] 20
0[ m] 1.64
Pin [W] 150
w0[ m] 2.285
I0 [W= m2] 18.29
QR 3.659E-02
` 50
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Fig. 3.1-10 W. P. Zang et al.のモデル式との比較
3.2 時間的な光強度分布
パルスレーザは、僅かな時間のみ非常に高い光パワーで発光する。2 光子吸収は光パ
ワー密度の 2乗に比例して起こるので、2光子吸収を精密に評価するためには、この時間
的分布を考慮しなければならない。
3.2.1 Gaussian型パルスの場合
Fig. 3.2-1に示すように、パルスの形状を Gaussianとみなした場合を考える。この時、
光パワーの時間分布は
P(t) = P0 exp
0BBBBB@  ln(2)  tt=2
!21CCCCCA (3.2-1)
と表せる。ここで、P0 はピークパワー、tはパルスの半値全幅である。tは数百 fs程度
と超高速なので、このような光パルスの強度を測定する場合、パワーメータなどの光検出
器はその瞬間的な強度変化に応答できず、時間平均した光パワー Pavg を出力する。パル
スの繰り返し周期を Trep( t)とすると、
PavgTrep =
Z Trep=2
 Trep=2
P(t)dt '
Z 1
 1
P(t)dt (3.2-2)
が成り立つ。したがって、P0 と Pavg の関係は
P0 =
r
4 ln(2)

Trep
t
Pavg: (3.2-3)
と表せる。
式 (3.2-1) の Gaussian パルスと、1 周期の 2 光子吸収量と全光パワーが等しく、時間
te だけ一定パワー Pe で光る矩形パルスを考える。ビームの断面積を S e(=  fw1(z)g2)
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Fig. 3.2-1 Gaussian temporal profile of laser pulse
とすると、１周期あたりの 2光子吸収量は、矩形パルスについて
Sabs =
Z Trep=2
 Trep=2

 
Pe
S e
!2
dt  S e = S e P
2
ete (3.2-4)
となり、Gaussianパルスについて
Gabs =
Z Trep=2
 Trep=2

 
P(t)
S e
!2
dt  S e = S e
r
2 ln(2)

T 2rep
t
P2avg (3.2-5)
となる。Sabs = Gabs より、
P2ete =
r
2 ln(2)

T 2rep
t
P2avg (3.2-6)
となる。1周期の全光パワーは、
Pete =
Z 1
 1
P(t)dt = PavgTrep (3.2-7)
と表される。したがって、式 (3.2-6),式 (3.2-7)より、
Pe =
r
2 ln(2)

Trep
t
Pavg (3.2-8)
te =
r

2 ln(2)
t (3.2-9)
と得られる。Gaussianパルスの各時間での 2光子吸収量を考える代わりに、Pe を用いる
ことで 2光子吸収量を正確に見積もることができる。
本研究では、式 (3.2-8)を式 (3.1-73),式 (3.1-79)の入射光パワー Pin として用いた。
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3.2.2 sech2 型パルスの場合
同様にして、Fig. 3.2-2のように、パルスの形状を sech2 型とみなした場合を考える。こ
の時、光パワーの時間分布は
P(t) = P0sech2

ln

3 + 2
p
2
 t
t

(3.2-10)
と表せる。
Pe =
ln

3 + 2
p
2

3
Trep
t
Pavg (3.2-11)
te =
3
ln

3 + 2
p
2
t (3.2-12)
と得られる。
P
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Dt
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t
0
P
0
P(t)
P
t
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P
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Fig. 3.2-2 sech2 temporal profile of laser pulse
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50 第 4章 Z-scan測定条件の検討
本章では、2光子吸収係数 を精度よく求められる Z-scan法の測定条件を検討する。
4.1 実験系と測定試料
光伝搬方向
Cam
IR
VMU
z
y
x
IMRA
Ag mirror
LPF Edmund84680
Mplan Apo NIR 20x
Auto stage
SGSP20-35
PC Labview
LIA
EG&G5210
Mark 
102
Ref.
Sig.
Power Meter
(GPIB→USB)
Chopper ～240Hz
Polarizer
SPFN30C26
QWP
QPH412
Fig. 4.1-1 Z-scan測定実験系
真鍮板
5mmφ
M3
1mm
Fig. 4.1-2 Z-scan測定試料概略図
Fig. 4.1-1 に Z-scan 測定実験系を示す。光源に波長可変フェムト秒レーザを使用し、
Quarter-wave plate (QWP)を通し対物レンズを用いて試料に垂直に集光させた。試料を集
光点付近で z方向に走査し、そのときの透過光を Lock-In検出した。試料の位置や垂直度
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の調整は、Video Microscope Unit (VMU)にて試料を観察しながら行なった。
Fig. 4.1-2 に測定試料と試料ホルダの概略図を示す。測定試料は、InP(001) 基板を
3  8mm程度の大きさにへき開し、裏面をダイヤモンドペーストで研磨したものである。
この試料を、四隅にM3、中心に 5mmの穴を開けた厚さ 1mmの真鍮の板の中央にエレ
クトロンワックスで固定し、真鍮板の裏面と中央の穴と試料の隙間に余計な光を遮断する
ための黒い紙を張り、アルマイト製の試料ホルダに固定した。
4.1.1 ディテクタの大きさと測定位置について
z
y
x
20.817.6
M plan Apo NIR 50x
S132
定規
パワーメータの
土台の右側で
目盛を読む
z
y
x
S132C
受光部直径: 約10mm
光伝搬方向
Fig. 4.1-3 ディテクタの位置と検出パワー実験系
Z-scan 測定で 2 光子吸収測定を正確に行うためには、試料を透過し広がっていく光を
全てディテクタで検出できる必要がある。そこで、集光された光に対してディテクタを
前後させ、そのときにディテクタに入る光強度の確認を行った。実験系を Fig. 4.1-3に示
す。50x 集光レンズの直後に置いた受光部直径 10mm のパワーメータを z 方向に 1mm
刻みで動かし、そのときにパワーメータに検出される光パワーを測定した。測定結果を
Fig. 4.1-4に示す。定規の目盛りで 18:4 – 20 cmでパワーがフラットになっていることか
ら、この領域にパワーメータを設置すれば、試料を透過した光を全て検出できると考えら
れる。また、直径 10mmの円を通るガウスビームのパワーの計算値と比較したグラフを
Fig. 4.1-5に示す。赤のプロットが測定結果で、青のラインが計算値である。測定結果は
計算値とほぼ一致しており、ビームはほぼ理想的に集光されていることが分かる。以降の
Z-scan測定ではこの範囲にパワーメータを設置し、測定を行った。
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Fig. 4.1-4 パワーメータの位置と検出パワー
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Fig. 4.1-5 パワーメータの位置と検出パワー
4.1.2 真鍮版の穴の大きさについて
Z-scan測定の際に、真鍮板に光が蹴られないことを確認するため、試料の無い状態で自
動ステージを z方向に前後させ真鍮板の透過光強度測定を行った。測定結果を Fig. 4.1-6
に、直径 5mmの円を通るガウスビームのパワーの計算値と比較したグラフを Fig. 4.1-7
に示す。赤のプロットが測定結果で、青のラインが計算値である。自動ステージが座標
4000 – 10000の間で真鍮板に光が蹴られずに測定可能である。以降の Z-scan測定ではこ
の範囲の中で試料を掃引し、測定を行った。
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Fig. 4.1-6 サンプルホルダの位置と検出パワー
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Fig. 4.1-7 サンプルホルダの位置と検出パワー
4.1.3 試料の厚さ
Z-scan測定結果から得られた実験パラメータの妥当性を検証するために、試料の光伝搬
方向に対する厚さを顕微観察系を用いて測定した。Fig. 4.1-8、Fig. 4.1-9に測定実験系と
測定の概略図をそれぞれ示す。試料を最小移動量が 1 m の直動自動ステージに搭載し、
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z y
x
Cam IR
M Plan Apo
NIR 20x
VMU
Auto stage
SGSP20-35
試料
L
Stage 
controller
Fig. 4.1-8 試料の厚さ測定実験系
観察レンズ 20x
画面に映る範囲
自動ステージで移動
L
z
y
x
測定結果 :579 μm
Fig. 4.1-9 試料厚さ測定の外略図
横側から 20x レンズを用いて試料を拡大して観察した。その状態で自動ステージを動か
し、試料の入射面を画面上にマークし、出射面がマーカーまで到達するまで移動させるこ
とにより、その移動量から試料の厚さを測定した。観察結果より、試料の光伝搬方向の厚
さは 579 mと見積られた。ただしこの方法では、実際に光が透過する試料中央部の厚さ
はわからない。また試料の裏面を研磨したため、裏面と表面は平行でないと考えられる。
試料厚さ Lの評価精度は 579  5 m程度と考えられる。
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4.2 屈折率の波長依存性
半導体の屈折率は、波長依存性を持つことが知られている [44, 45]。本研究で扱う試
料の屈折率はセルマイヤーの分散式 (Sellmeier’s dispersion formula) により決定した。
Sellmeier’s dispersion formulaは
n2 = A +
B  2
2  C (4.2-1)
である。Patrick Martin et al.[44] による InP の Sellmeier’s dispersion formula の定数を、
Table 4.2-1に示す。
Table 4.2-1 Sellmeier’s dispersion formulaの定数 A, B, C [44]
試料 A B C [nm2]
InP 7.194 2.282 422000
本研究ではこの定数を参照し、実験に用いた各波長における InPの屈折率を計算した。
式 (4.2-1)に Table 4.2-1の定数を代入すると
n2InP = 7:194 +
2:282  2 [nm2]
2 [nm2]   422000 (4.2-2)
) nInP =
8>>><>>>:
3:147 (@1640 [nm])
3:141 (@1700 [nm])
3:133 (@1800 [nm])
(4.2-3)
と算出できる。式 (4.2-2)より計算した InPの屈折率の波長依存性を Fig. 4.2-1に示す。
4.3 ビームプロファイル
Z-scan 測定結果を fitting することにより得られた、実験パラメータの妥当性を検証す
るために、Gaussian beamの空間的なプロファイルを表すパラメータであるビームウェス
ト径 w0 を、IR-CMOSカメラ (ContourIR Digital)を用いて測定した。Fig. 4.3-1に実験系
を示す。顕微観察系と Contour IRでビームウェストを観察した。観察画像のカウント値
を、信号強度が光強度に対して線形となるように補正した。補正された画像を、以下の関
数でフィッティングし、ビーム径を求めた。
z = z0 + A exp
2666664  12(1   c2or)
8>><>>:
 
x   x0
Xwidth
!2
+
 
y   y0
Ywidth
!2
  2  cor(x   x0)(y   y0)
Xwidth  Ywidth
9>>=>>;
3777775 (4.3-1)
cor は楕円の傾きを表すパラメータである。また、カウント値が 70 以下の場合、光強度
に対するカウント値の変化が少なくうまく補正できない。そこで、フィッティングする
際にはマスク waveを使用して、フィッティング領域から除外した。各波長のビームプロ
ファイルと補正関数を Fig. 4.3-2–Fig. 4.3-7に示す。また各波長でのビームウェスト径を
Table 4.3-1に示す。
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Fig. 4.2-1 The wavelength dependence of the refractive index of InP by Sellmeier’s dis-
persion formula
IMRA
ミラー
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集光レンズ20x
ロングパスフィルタ
VMU
観察レンズ50x
Contour IR
PC ND1ND2
Fig. 4.3-1 ContourIRによるビームプロファイル実験系
Table 4.3-1 ビームウェスト径（M Plan Apo NIR 20x）
波長 [ nm] ビームウェスト半径 [ m]
1640 2.5
1700 1.75
1800 2.5
4.4 異なる Raylengh長での Z-scanプロファイル
Z-scan測定測定結果を式 (3.1-69)でフィッティングする際に、試料長 Lがレイリー長
zR0 より十分長くなければ、 と L のフィッティング精度が悪くなると予想される。こ
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ImagePlot: image_corrected
ContourPlot: fit_image_corrected
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Fig. 4.3-2 Beam waist profile 1640 nm
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Coefficient values ± one standard deviation
b =2.9373 ± 2.51
a =65.129 ± 1.83
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c1 =2.5767 ± 0.791
c2 =-0.0079703 ± 0.00573
c3 =2.3017e-005 ± 1.38e-005
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Fig. 4.3-3 Correct function 1640 nm
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Image file name: 120928_P3620uW_1700nm_Edmund.bmp
ImagePlot: image_corrected
ContourPlot: fit_image_corrected
Xwidth (1/e^2) = 34.72 [pixcel]
Ywidth (1/e^2) = 34.71 [pixcel]
Fig. 4.3-4 Beam waist profile 1700 nm
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Coefficient values ± one standard deviation
b =-0.20398 ± 156
a =-626.59 ± 4.75e+005
c0 =-328.99 ± 199
c1 =11.767 ± 5.69
c2 =-0.070843 ± 0.048
c3 =0.00018691 ± 0.000121
x0 =-734.65 ± 7.47e+005
Fig. 4.3-5 Correct function 1700 nm
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ImagePlot: image_corrected
ContourPlot: fit_image_corrected
Xwidth (1/e^2) = 50.32 [pixcel]
Ywidth (1/e^2) = 50.76 [pixcel]
Fig. 4.3-6 Beam waist profile 1800 nm
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Fig. 4.3-7 Correct function 1800 nm
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れを確かめ、Z-scan 測定に適した倍率のレンズを決めるため 5x、10x、20x、50x のレ
ンズでそれぞれ Z-scan測定を行った。レーザ光は、波長 1640 nm、水平偏光の条件で行
なった。実験系を Fig. 4.4-1に示す。各集光レンズでの測定結果とフィッティング結果を
Fig. 4.4-2–Fig. 4.4-5に示す。
ディップの値から 2 光子吸収がより強く起きているのは、10x > 20x > 5x > 50x と
なった。ビームを強く絞ったほうが光パワー密度が高くなるため 2 光子吸収はより強く
起こると考えられるが、測定結果がそうなっていない。これはレンズの透過率が倍率に
よって異なっているため、特に倍率の高いレンズほどレンズ自身の透過率が悪いためであ
る。本研究で使用したレーザ光のレンズ入射前のビーム直径が 4mmであるのに対して、
Mitutoyo M Plan Apo NIRのレンズの瞳径 1 = 2  f NAは、5x: 11:2mm, 10x: 10:4mm,
20x: 8mm, 50x: 3:36mm, 100x:2mmである。したがって、50x以上ではレンズに入射す
る際に Gaussian beamの裾野がケラれてしまう。しかし、式 (3.1-82)で表される透過率の
最小値を、パワーの違いを考慮して変形した
  n0
M20
=
1
T1Pin
"
T1T2
f1   (1   T1)(1   T2)g min fT g   1
#
(4.4-1)
で評価すると、20x: 1:329  10 3, 50x: 1:254  10 3 と概ね一致した。僅かな違いは、50x
レンズの瞳径によりビーム品質が低下したことによるものと考えられる。このとき、ビー
ム品質の劣化は M2 = 1:06 相当と見積もられた。以上の結果から、厚い試料における
Z-scanプロファイルの最小値は Lと zR0 に依存しないことが確かめられた。
ディップの形状は、50x、20xレンズではフラットな領域が見られるが、10x、5xレン
ズではフラットな領域は見られなかった。フィッティングによって得られた の値は、5x
レンズのときに  = 53  4:5 cm=GWと 10x、20x、50xの結果のおよそ 2倍でありフィッ
ティングの誤差も大きい。また、Lの値も 5xレンズのとき L = 363:76  30:2 mで研磨
前の試料の厚さであるおよそ 600 mから大きくずれており誤差が大きい。これは、試料
長がレイリー長と同程度なため、フィッティング精度が悪くなっているためだと考えら
れる。
Table 4.4-1, 4.4-2に各倍率のレンズの NA、焦点距離、IRカメラによるビームウェスト
半径測定値、ビームウェスト半径測定値から計算したレイリー長、Z-scan測定によるレイ
リー長、レンズ透過率、ビームウェストでの平均光強度を示す。50xレンズで集光した場
合は、ビーム径を測定する際に観察レンズに透過率の悪い 100xレンズを用いなければな
らず、ビーム径の測定に十分な光強度が得られないため測定できていない。5x、10x、20x
レンズで集光した場合のビーム径と倍率はほぼ反比例しており、Z-scan 測定によるレイ
リー長の値は、5x、10x、20xのときビームウェスト半径測定値から計算したレイリー長
とほぼ一致している。レイリー長は、ビームウェスト径の 2乗に比例するため、レンズの
倍率から考えると 50xレンズのときに 2 m程度が妥当だと考えられるが、Z-scan測定に
よるレイリー長は 6 mとなっている。
以上の結果から、
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Table 4.4-1 対物レンズ（M Plan Apo NIR）規格値
集光倍率 NA 焦点距離 f [mm] 瞳径 [mm]
5x 0.14 40 11.2
10x 0.26 20 10.4
20x 0.40 10 8
50x 0.42 4 3.36
100x 0.5 2 2
 Z-scan測定結果のディップにフラットな領域がある
 Z-scan測定結果による試料長 Lの値が妥当である
 Z-scan測定結果によるレイリー長 zR0 の値が妥当である
これらの条件を満たしている 20xレンズを用いて以後の Z-scan測定を行った。
Table 4.4-2 Z-scan測定結果
CCDによる測定値 Z-scan測定フィッティング値 測定値
集光倍率 w0[ m] w20= レイリー長 zR0[ m] レンズ透過率 T T=w20 [= m2]
5x 9.1 158.63 191.02 0.728 8.793E-03
10x 4.6 40.53 44.8 0.649 3.066E-02
20x 2.5 12.46 11.27 0.586 9.010E-02
50x – – 6.2 0.360 –
光伝搬方向
VMU
wavelength1640nm
z y
x
Cam IR
IMRA
Ag mirror
LPF Edmund84680
Mplan Apo NIR 5x, 10x
20x, 50x
SGSP20-35
Mark 
102
PC Labview
PM100D
Fig. 4.4-1 集光レンズの検討実験系
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Fig. 4.4-4 Z-scan 20x測定結果
60 第 4章 Z-scan測定条件の検討
 !"#
 !" 
 !$%
 !$"
 !$&
 !$#
 !$ 
 !&%
'
(
)
*
+
,
-
.
.
)
*
/
0
%   1%  1"  1&  1#  1   
2),340536+-.-6*5 57m,8
960::-/-0*.5;)4<0+5=56*05+.)*>)(>5>0;-).-6*
'?55555 @ !1"$?"5=5&!%"0A  $
B-*5555 @1C!&$?5=5 
4),D>) @?"& 5=5 
* 55555 @?5=5 
*?55555 @E!?&15=5 
D0.)555 @#?!E 15=5 ! %"
F555555 @$1"!E$5=5 !111
G 55555 @$!$1&%5=5 !?$C
>04.)HG @1&E1!#5=5 !??E
Fig. 4.4-5 Z-scan 50x測定結果
4.5 Z-scanプロファイルの入射光パワー依存性
式 (3.1-69)より、2光子吸収による透過率変化は、
1
T (Z)
=
1
T2
Pin
n0
M20
(
arctan
 
M2
 
Z
nazR0
+
L
2n0zR0
!!
  arctan
 
M2
 
Z
nazR0
  L
2n0zR0
!!)
+
1
T1T2
(4.5-1)
のように、入射光パワーに対して、透過率の逆数が入射光パワーに線形に変化する。ここ
で、1=T   Pin グラフを取った時の傾きを
 =
1
T2
 n0
M20
(
arctan
 
M2
 
Z
nazR0
+
L
2n0zR0
!!
  arctan
 
M2
 
Z
nazR0
  L
2n0zR0
!!)
(4.5-2)
と置き、2光子吸収効率と呼ぶ。
そこで NDフィルタにより入射光パワーを変化させて、透過率の逆数の入射光パワー依
存性を、各試料位置にて測定した。Fig. 4.5-1に透過率の逆数の入射光パワー依存性の測
定結果を示す。プロットが測定値で、実線が線形近似直線である。2 光子吸収が発生し、
透過率の逆数が右上がりに線形に増加している。Fig. 4.5-2に fittingにより得られた直線
の傾き の試料位置依存性を示す。プロットが測定値、曲線が式 (4.5-2)による fitting曲
線である。測定値は、よく fittingできていることがわかる。
以上の結果より、導出したモデル式が妥当であると考えられる。
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Fig. 4.5-1 2光子吸収の入射光パワー依存性
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Fig. 4.5-2 2光子吸収効率の試料位置依存性
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5.1 2光子吸収係数の (3) を用いた表式
まず、の直線偏光依存性を Im
h
(3)
i
を用いて表す。閃亜鉛鉱型半導体の は (3) の虚
部の 3つの独立したテンソル要素を用いて、
 =
!
2n20c
2
0"0
Im
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyxX
i
jpij4
+(3)xxyy j pˆ  pˆj2 + 2(3)xyyx j pˆ  pˆj2
i
; (5.1-1)
と表すことができる [2]。ここで、!は入射光の角周波数、n0 は材料の線形な屈折率、c0
は真空中の光速、"0 は真空の誘電率、 pˆは入射光の単位ベクトルである。pi は結晶方位
（[100]-[010]-[001]）における pˆの各成分であり、i = [100]; [010]; or [001] をとる。ここ
で、本実験条件に即し、Im
h
(3)xyxy
i
= Im
h
(3)xyyx
i
の条件を用いた。
Fig. 5.1-1に示すような、本実験における偏光配置において、式 (5.1-1)は
() =
!
4n20c
2
0"0
Im
h
((3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx) sin2 2
+(3)xxxx + 
(3)
xxyy + 2
(3)
xyyx
i
; (5.1-2)
とまとめることができる。ここで、は [110]方向から測った直線偏光角である。
In
P
E
q
Fig. 5.1-1 Definition of polarization angle
5.2 実験方法
Fig. 5.2-1に実験系の概略を示す。光源には波長可変フェムト秒レーザ (IMRA, femtolite
B-60-V) を使用した。測定波長は、1640; 1700; 1800 nm の 3 つで行った。レーザパ
ルスの繰り返し周波数 Trep は 47:8MHz、パルスの半値全幅 tFWHM は各波長でそれ
ぞれ 194:7; 195:5 and 200:6 fs であった。パルスの半値全幅は 2 光子吸収の自己相関
（autocorrelation）波形を pump-probe 法で測定し、パルス形状を Gaussian とみなして
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fitting を行うことで評価した。fitting による相対誤差は 2% 以下であった。光源は空間
モードの良いファイバレーザであるため、完全な Gaussian beam (M2 = 1)とみなすこと
ができる。
レーザの直線偏光方向は、=2板と偏光板を用いて 0 から 90 まで 10 ごとに調節し
た。このレーザ光を対物レンズ ( f = 10mm, Mitutoyo, M Plan Apo NIR 20x) を用いて、
直径 (2w0)約 5 mに集光し、試料に垂直に入射させた。ビーム径は IR CMOSカメラを
使用した顕微観察により評価した。パワーメータにて測定した入射光の時間平均パワー
は、各波長でぞれぞれ約 1:9, 2:8及び 4:0mWであった。透過光を測定し、試料を集光点
付近で 2 mごとに光伝搬方向 (z)に掃引することで、透過率の試料位置依存性を測定し
た（Z-scan測定）。入射光 (Pin)及び透過光 (Pout)は Lock-in検出により測定した。
測定試料は、Fe-dope の半絶縁性 InP(001) 基板を用いた。試料の裏面をダイアモンド
ペーストで鏡面研磨処理した。試料の厚さ (L) は (581  5) m であった。試料の線形な
屈折率 n0 は Sellmeier 方程式 [44] から評価した 3:147; 3:141 及び 3:133 を各波長にて用
いた。
得られた Z-scanプロファイルを式 (3.1-73)で最小二乗フィッテングすることにより、2
光子吸収係数 を評価した。fitting変数は , T1(= T2), L, zR0 とした。今回、本研究で導
出した式 (3.1-73)の妥当性検証のために、fittingで得られた実験条件パラメータが妥当で
あるか確認するために試料長やビームウェスト径を予め測定した。しかし本来、これら実
験パラーメータは Z-scan プロファイルから得ることができ、 を評価する上で予め測定
しておく必要はないと考えられる。
このような Z-scan測定を直線偏光角 を変えて行い、InP(001)における の直線偏光
依存性を測定した。
fs laser
λ
0
= 1640, 
1700, 
1800 nm
Pulse repetition: 
47.8 MHz
Pulse width: 
~ 200 fs
Polarizer
Objective lens
f = 10 mm
Sample
z
Half-wave plate
DetectorOptical chopper:
230 Hz
PCLIA
Ref.
Sig.
θ
θ / 2
Fig. 5.2-1 Measurement system[46]. Copyright (2018) The Japan Society of Applied Physics.
5.3 結果及び考察
Fig. 5.3-1に波長 1640 nm,  = 0 における Z-scan測定結果を示す。プロットが測定結
果で、実線が式 (3.1-73) による fitting 曲線である。fitting 曲線は測定結果とよく一致し
ており、fitting 結果から、InP の  が (23:03  0:06) cm=GW と得られた。ここで誤差は
フィッテング誤差である。この値は先行研究 [27]に比べて 31%程度大きい。これは恐ら
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く先行研究における不明確なパラメータによるものと考えられる。フィッテングより、レ
イリー長 (zR0)は (12:3  0:2) m、試料長 (L)は (585:2  0:7) mと得られた。これらは
予め別の測定から得た値とよく一致した。線形な透過率 T1(= T2)は (75:560 0:004)%と
見積もられた。これは屈折率より Fresnel反射より計算した値に比べて、やや大きかった。
この違いは試料の表面状態などによるものと考えられる。約  300 から 150 の試料位置
（Z）の領域にて、測定された透過率がフィッティング曲線より約 0:2%小さくなっている
ことがわかる。これは、試料出射面で反射されたビームが試料中でビームウエストを形成
し、2光子吸収がこの領域内で生じることを示している。
これらの結果は、厚い材料でも式 (3.1-73)が有効であることを示している。さらに、式
(3.1-82)で示される 2光子吸収の飽和を観測することができる、レイリー長よりも厚い試
料長（L & 10n0zR0=M2）における Z-scan測定が、の正確な評価に適していることが明
らかになった。
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Fig. 5.3-1 The open aperture Z-scan result in InP (001) substrate at the wavelength of
1640 nm in the polarization direction of 0 (open circle) and the fitted curve of Eq. (3.1-73)
(solid curve)[46]. Copyright (2018) The Japan Society of Applied Physics.
Fig. 5.3-2に の直線偏光依存性の測定結果を示す。丸いプロットが波長 1640 nm、四
角いプロットが 1700 nm、ひし形のプロットが 1800 nm での測定結果である。これらの
結果を式 (5.1-2) で fitting した。fitting 曲線を実線でそれぞれ示す。これらの直線偏光
依存性はいずれも式 (5.1-2) でよく fitting 出来ている。fitting 結果より、Im
h
(3)
i
の値が
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Table 5.3-1 のように得られた。なお、この実験からは、Im
h
(3)xxyy
i
と Im
h
(3)xyyx
i
の成分を
区別して評価することが出来なかった。これは決定したい変数が 3つあるのに対して、式
(5.1-2)からは振幅と定数項の 2つの値しか得られないためである。
これらの結果は、得られた の値が妥当であり、厚い試料に拡張した Z-scan測定が 2
光子吸収係数の解析に適していることを示している。
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Fig. 5.3-2 The polarization dependence of two-photon absorption coecient  in InP
(001) substrate at the wavelength of 1640 nm(open circle), 1700 nm(open square), and
1800 nm(open diamond) with the fitted curves (solid curves) of Eq. (5.1-2)[46]. Copyright
(2018) The Japan Society of Applied Physics.
Fig. 5.3-3に、 = 0 での の波長依存性を示す。本研究では得られた を丸いプロッ
Table 5.3-1 The obtained values of the third-order nonlinear susceptibility tensor
components from the polarization dependence of two-photon absorption coecient in
InP (001)[46]. Copyright (2018) The Japan Society of Applied Physics.
Wavelength Im
h
(3)xxxx
i
Im
h
(3)xxyy + 2
(3)
xyyx
i
( nm) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2)
1640 2:65  0:006 3:68  0:02
1700 1:95  0:009 2:52  0:02
1800 0:62  0:02 0:79  0:04
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トで示す。この結果を、Stryland et al.[47]による
(2x) =
K
p
Ep
n20E
3
g
(2x   1)3=2
(2x)5
; (5.3-1)
で fittingした fitting曲線を実線で示す。ここで Egは材料のバンドギャップエネルギー、x
はバンドギャップエネルギーに対する入射光のフォトンエネルギーの比（~!=Eg）である。
ここでは K pEp は fitting変数とした。fitting曲線は、本研究の値と Vignaud et al.[22]の
値と一致したが、その他の文献値とは一致しなかった。これは、は偏光方向に依存する
が、いくつかの文献では偏光方向が明示されておらず、本研究とは異なる偏光配置で測定
されている可能性や、cross-induced は self-induced の 2倍大きな値となることが原因
と考えられる。
このように InPにおける の波長依存性は、統一的な観点から十分に解明されてはいな
い。本研究によって明らかにされた 2光子吸収の測定手法・解析方法が、統一的観点から
の波長依存性の解明に寄与することができると期待される。
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Fig. 5.3-3 The wavelength dependence of the  in InP at a polarization angle of 0. In
some literatures, the orientation of the polarization was not specified, and an undoped InP
was used[46]. Copyright (2018) The Japan Society of Applied Physics.
5.4 本章のまとめ 69
5.4 本章のまとめ
本章では、InP の 2 光子吸収係数  の偏光方向依存性を、厚い試料に拡張した Z-scan
測定を用いて測定した。得られた Z-scan測定結果は、厚い試料に拡張した Z-scan測定モ
デル式とよく一致し、InPの を不確定性の少ない実験パラメータで、精度良く測定する
ことができた。
得られた の直線偏光依存性は、3次の非線形感受率テンソルの虚部 Im
h
(3)
i
を用いた
表式とよく一致した。これらの結果は、本研究で提案する厚い試料での Z-scan 測定が 2
光子吸収の解析に適していることを示している。
また、この実験からは、Im
h
(3)
i
の 3つの独立な成分を分離して決定することが出来な
かった。しかし、他の偏光状態にて同様の測定を行うことで、Im
h
(3)
i
を精度良く決定す
ることができると期待される。
Im
h
(3)
i
の値が得られれば、任意の偏光状態・伝搬方向に対する 2光子吸収特性を予測
することができ、3次の非線形光学効果を利用した高機能光デバイスの設計に有用である
と期待される。
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6.1 2光子吸収係数の (3) を用いた表式
縮退周波数の条件下において、閃亜鉛鉱型半導体の 2光子吸収係数 は、3次の非線形
感受率テンソルの虚部 Im
h
(3)
i
を用いて、
 =
!
2n20c
2
0"0
Im
26666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyxX
j
p j4
+(3)xxyy j pˆ  pˆj2 + 2(3)xyyx j pˆ  pˆj
i
; (6.1-1)
と表される [2]。式 (6.1-1) は、偏光状態の単位ベクトル pˆに依存する 3 つの独立な項
から成っている。従って、 の偏光依存性を測定し、これらの項の係数を得ることで、
Im
h
(3)
i
の独立な 3 成分を決定できると思われる。しかしながら、直線偏光の場合、
j pˆ  pˆj = j pˆ  pˆj = 1となることから、決定される項は 2つに減少し、Im
h
(3)xxyy
i
と Im
h
(3)xyyx
i
を区別することが出来ない。ここで、円偏光や楕円偏光のように、位相差のある偏光状態
を用いることで、j pˆ  pˆj , j pˆ  pˆj = 1となり、これらの Im
h
(3)
i
を分離して評価できると
考えられる。
そこで、Jones計算法 [48, 49]を用いて、の楕円偏光依存性から Im
h
(3)
i
の独立な 3
成分を決定する式を導出した。
Fig. 6.1-1(a)に示すような偏光配置を考える。まず入射光を水平な直線偏光とする。そ
の電場は x1x2x3-座標系において、  
1
0
!
E0ei(kx3 !t+ ) (6.1-2)
と表される。ここで、
0BBBBBB@10
1CCCCCCAは Jonesベクトル、E0 は振幅、kは波数、tは時間、は位相で
ある。速軸が水平を向いている Quarter-wave plate（QWP）の Jones行列 TQWP は
TQWP =
 
1 0
0 i
!
; (6.1-3)
と表される。ここで、i は虚数単位である。この QWP が水平から QWP だけ回転したと
き、この Jones行列は
T0QWP = R( QWP)TQWPR(QWP)
=
 
cos2 QWP + i sin2 QWP (1   i) sin QWP cos QWP
(1   i) sin QWP cos QWP sin2 QWP + i cos2 QWP
!
; (6.1-4)
となる。ここで、R()は
R() =
 
cos  sin 
  sin  cos 
!
: (6.1-5)
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で表される回転行列である。水平な直線偏光の光（Jones ベクトル J）が、このような
QWPを透過すると
J 0 = T0QWP
 
1
0
!
=
 
cos2 QWP + i sin2 QWP
(1   i) cos QWP sin QWP
!
(6.1-6)
のようになる。
θ
QWP
J
fast
slow
vertical
horizontal
J’
[110]
[ ]
φ
vertical
horizontal
[001]
(a)
(b)
Fig. 6.1-1 The schematic of the polarization geometries represented by Jones vectors
with (a) the quarter-wave plate at the angle of QWP and (b) the sample at the rotation angle
of [50]. Copyright (2018) The Japan Society of Applied Physics.
ここで、このような偏光状態の光が閃亜鉛鉱型材料の (001)面に垂直に入射した場合を
考える。ただし、試料は [001]軸回りに角度 だけ回転しているものとする。Fig. 6.1-1(b)
に示すように、この回転角を示すのに [110]方向をとると、[100]-[010]-[001]座標系にお
ける偏光状態は 
p[100]
p[010]
!
= R

   
4

J 0 (6.1-7)
=
0BBBBB@

cos2 QWP + i sin2 QWP

cos

   4

+ 1 i2 sin 2QWP sin

   4

 

cos2 QWP + i sin2 QWP

sin

   4

+ 1 i2 sin 2QWP cos

   4
1CCCCCA (6.1-8)
と表される。式 (6.1-8)および p[001] = 0を式 (6.1-1)に代入することで、

 
QWP

=
!
2n2c20"0
Im
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx2 cos2 2QWP sin2 2  QWP   
+(3)xxyy cos
2 2QWP +
(3)xxxx   (3)xxyy + 2(3)xyyx
2
3777775 : (6.1-9)
を得る。この式は、QWP = 0とすると、試料に直線偏光を入射した場合となり、の関数
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としてみれば、式 (5.1-2)と一致する。 = 0のとき、式 (6.1-9)はさらに

 
QWP

=
!
2n2c20"0
Im
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx8 sin4 4QWP
+(3)xxyy cos
2 2QWP +
(3)xxxx   (3)xxyy + 2(3)xyyx
2
3777775 : (6.1-10)
とまとめることができる。式 (6.1-10)は、周期の異なる 2つの三角関数と 1つの定数項か
ら成っている。したがって、を QWP の関数として、すなわち の楕円偏光依存性を測
定することにより、3つの独立なパラメータを決定することができると考えられる。
6.1.1 非線形屈折率の楕円偏光依存性
同様に、3 次の非線形感受率テンソルの実部の寄与である非線形屈折率 n2 は Re
h
(3)
i
を用いて、
n2 =
3
4n20c0"0
Re
26666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyxX
j
p j4
+(3)xxyy j pˆ  pˆj2 + 2(3)xyyx j pˆ  pˆj
i
: (6.1-11)
と表される [10]。したがって、楕円偏光依存性の  = 0に対応する式は、
n2(QWP) =
3
4n20c0"0
Re
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx8 sin4 4QWP
+(3)xxyy cos
2 2QWP +
(3)xxxx   (3)xxyy + 2(3)xyyx
2
3777775 : (6.1-12)
とまとめられる。それ故、n2 の楕円偏光依存性を測定することにより、Re
h
(3)
i
の独立な
3成分を決定することができると考えられる。そして、材料の n2 は closed aperture Z-scan
法 [29] により、値と符号を含めて測定することができる。closed aperture Z-scan 法は、
光検出器の前に小さな開口（Aperture）を配置し、光軸付近の光のみを検出することで、
Kerrレンズ効果によるビームの発散角の変化を観測する方法であり、本研究で用いた実験
系の簡単な拡張で行えると考えられる。
6.2 実験方法
Fig. 6.2-1 に実験系の概略を示す。測定試料は、Fe-dope の半絶縁性 InP(001) 基板を
用いた。試料の [110] 方向が水平となる（ = 0）ように設置した。試料の裏面をダイ
アモンドペーストで鏡面研磨処理した。試料の厚さ (L) は (581  5) m であった。試
料の線形な屈折率 n0 は Sellmeier 方程式 [44] から評価した 3:147; 3:141 and 3:133 を
1640; 1700; 1800 nmの各波長にて用いた。
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光源には波長可変フェムト秒レーザ (IMRA, femtolite B-60-V) を使用した。測定
波長は、1640; 1700; 1800 nm の 3 つで行った。レーザパルスの繰り返し周波数 Trep は
47:8MHz、パルスの半値全幅 tFWHM は各波長でそれぞれ 194:7; 195:5 and 200:6 fs で
あった。パルスの半値全幅は 2光子吸収の自己相関（autocorrelation）波形を pump-probe
法で測定し、パルス形状を Gaussianとみなして fittingを行うことで評価した。fittingに
よる相対誤差は 2%以下であった。光源は空間モードの良いファイバレーザであるため、
完全な Gaussian beam (M2 = 1)とみなすことができる。
レーザの偏光状態は、まず偏光板を用いて水平な直線偏光とし、QWP(CryLight Pho-
tonics, Inc. WPH412)にて楕円偏光に調整した。このレーザ光を対物レンズ ( f = 10mm,
Mitutoyo, M Plan Apo NIR 20x)を用いて、直径 (2w0)約 5 mに集光し、試料に垂直に入
射させた。ビーム径は IR CMOSカメラを使用した顕微観察により評価した。パワーメー
タにて測定した入射光の時間平均パワーは、各波長でぞれぞれ約 2:3; 3:1及び 4:2mWで
あった。透過光を測定し、試料を集光点付近で 2 mごとに光伝搬方向 (z)に掃引するこ
とで、透過率の試料位置依存性を測定した（Z-scan測定）。入射光 (Pin)及び透過光 (Pout)
は Lock-in検出により測定した。
得られた Z-scanプロファイルを式 (3.1-73)で最小二乗フィッテングすることにより、2
光子吸収係数 を評価した。fitting変数は , T1(= T2), L, zR0 とした。
このような Z-scan測定を、QWP回転角 QWPを 0から 180まで 5ごとに変えて行い、
InP(001)における の楕円偏光依存性を測定した。ここで、偏光状態は、QWP = 0; 90,
180 では [110] 方向の直線偏光、QWP = 45, 135 で円偏光となり、その他の角度で
は楕円の主軸が QWP だけ回転した楕円偏光となる。得られた  の楕円偏光依存性を式
(6.1-10)で最小二乗フィッテングすることで、Im
h
(3)
i
を評価した。
fs laser
λ
0
= 1640, 
1700, 
1800 nm
Pulse repetition: 
47.8 MHz
Pulse width: 
~ 200 fs
Polarizer
Objective lens
f = 10 mm
Sample
z
Quarter-wave plate
DetectorOptical chopper:
230 Hz
PCLIA
Ref.
Sig.
φ
θ
QWP
Fig. 6.2-1 The schematic of the open aperture Z-scan system for measuring the third-
order nonlinear susceptibility tensor[50]. Copyright (2018) The Japan Society of Applied
Physics.
6.3 結果及び考察
Fig. 6.3-1に波長 1640 nm, QWP = 45（円偏光）における Z-scan測定結果を示す。プ
ロットが測定結果で、実線が式 (3.1-79)による fitting曲線である。fitting曲線は、線形な
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透過率や Z = 0の dipだけでなく、Z =  300から  250 mの試料の出射面で 1回反射し
た光が試料内部でビームウェストを形成する領域においても、測定結果とよく一致した。
これらの結果から、多重反射を考慮した式 (3.1-79) による 2 光子吸収の解析が有効であ
ることが確認された。fitting結果から、InPの が (18:89 0:03) cm=GWと得られた。こ
こで誤差はフィッテング誤差である。レイリー長 (zR0)は (11:74  0:08) m、試料長 (L)
は (594:2  0:4) mと得られた。これらは予め別の測定から得た値とよく一致した。線形
な透過率 T1(= T2)は (74:707  0:003)%と見積もられた。これは屈折率より Fresnel反射
より計算した値に比べて、やや大きかった。この違いは試料の表面状態などによるものと
考えられる。これらの fitting結果は、線形な透過率にのみ多重反射を考慮した式 (3.1-73)
により解析したものとほとんど一致した。これは fitting パラメータの精確な値を得るた
めには、多重反射を考慮する必要があるが、本実験条件において を 0:3%以内の誤差で
評価するのに、最初のビームによる 2光子吸収を考慮するだけで十分であることを示して
いる。
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Fig. 6.3-1 The open aperture Z-scan result in InP (001) substrate at the wavelength of
1640 nm in the circular polarization (QWP = 45) (open circle) and the fitted curve of 式
(3.1-79) (solid curve). The regions A1 and A2 are the sample positions where the beam
waist is located in the 1st and 2nd beams, respectively[50]. Copyright (2018) The Japan
Society of Applied Physics.
Fig. 6.3-2 に InP の  の楕円偏光依存性の測定結果を示す。丸いプロットが波長
1640 nm、四角いプロットが 1700 nm、ひし形のプロットが 1800 nmでの測定結果である。
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いずれの波長においても、は直線偏光となる QWP = 0; 90, 180 で最大となり、円偏
光となる QWP = 45, 135 で最小となった。これらの結果を式 (6.1-10) で fitting した。
fitting曲線を実線でそれぞれ示す。これらの楕円偏光依存性はいずれも式 (6.1-10)でよく
fitting出来ている。fitting結果から、Im
h
(3)
i
の値は、Table 6.3-1に示すように、3つの
成分を分離して得られた。ここで誤差はフィッテング誤差である。この結果は、閃亜鉛鉱
型半導体におけるより根源的な物理パラメータである 3次の非線形感受率テンソルの虚部
を本実験のような比較的簡単な実験系を用いて、精度良く測定することができることを示
している。
得られた Im
h
(3)xxxx
i
と

Im
h
(3)xxyy
i
+ 2Im
h
(3)xyyx
i
は、直線偏光依存性の結果とほとんど
一致した。しかし、フィッテング誤差の範囲以上の違いが見られた。これはフィッテング
誤差に含まれていない系統誤差によるものと思われる。
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Fig. 6.3-2 The elliptical polarization dependence of two-photon absorption coecient 
in InP (001) substrate at the wavelength of 1640 nm(open circle), 1700 nm(open square),
and 1800 nm(open diamond) with the fitted curves (solid curves) of Eq. (6.1-10). The
measured data are plotted with error bars[50]. Copyright (2018) The Japan Society of
Applied Physics.
Fig. 6.3-3に Im
h
(3)
i
の各成分の波長依存性を示す。ここで、丸いプロットは Im
h
(3)xxxx
i
、
四角いプロットは Im
h
(3)xxyy
i
ひし形のプロットは Im
h
(3)xyyx
i
を示す。いずれの成分も、フォ
トンエネルギーの増加に伴い、増加している。このようなエネルギー依存性は、測定を
行った波長域は限定的ではあるが、先行研究の理論計算による予測 [11]と定性的に一致
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した。
 =
Im
h
(3)xxxx
i
  Im
h
(3)xxyy
i
  2Im
h
(3)xyyx
i
Im
h
(3)xxxx
i ; (6.3-1)
で定義される異方性パラメータ 及び、
 =
Im
h
(3)xxxx
i
+ Im
h
(3)xxyy
i
  2Im
h
(3)xyyx
i
2Im
h
(3)xxxx
i (6.3-2)
で定義される二色性パラメータ を、得られた Im
h
(3)
i
の値から評価した結果を Table 5.3-
1に示す。Im
h
(3)
i
の成分にわずかながら違いがあったにも関わらず、の値はいずれの
波長においても、フィッテング誤差の 2 倍の範囲で直線偏光依存性の結果から得られた
値と一致した。Fig. 6.3-3に （六角形）と （五角形）の波長依存性を示す。フォトン
エネルギー xが増加すると、の大きさは増加し、の大きさは減少している。これらの
エネルギー依存性は先行研究の理論計算による予測 [11]と一致していないように見える。
これは恐らく、理論計算に考慮されていない何らかの効果があるためではないかと思われ
る。しかし、残念ながらこれらの理論計算は InPでは行われていない。本研究で提案され
た測定手法を広い波長域で用いることで、これらエネルギー依存性が明らかにされること
が期待される。
6.4 本章のまとめ
本章では、InP の  の楕円偏光依存性を、厚い試料に拡張した Z-scan測定により測定
した。直線偏光から円偏光まで、いずれの偏光状態においても を精度良く測定すること
Table 6.3-1 The obtained values of the third-order nonlinear susceptibility tensor compo-
nents from the polarization dependence of two-photon absorption coecient in InP (001),
and the calculated values of anisotropy and dichroism parameters[50]. Copyright (2018)
The Japan Society of Applied Physics.
Wavelength Im
h
(3)xxxx
i
Im
h
(3)xxyy
i
Im
h
(3)xyyx
i
( nm) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2)
1640 2:619  0:008 0:492  0:003 1:531  0:005
1700 1:919  0:007 0:353  0:002 1:097  0:005
1800 0:643  0:010 0:159  0:003 0:317  0:007
Wavelength Anisotropy parameter Dichroism parameter
( nm)  
1640  0:357  0:006 0:009  0:003
1700  0:327  0:007 0:020  0:003
1800  0:23  0:03 0:13  0:02
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Fig. 6.3-3 The wavelength dependence of the Im
h
(3)
i
in InP. Im
h
(3)xxxx
i
(open cir-
cle), Im
h
(3)xxyy
i
(open square), Im
h
(3)xyyx
i
(open diamond), anisotropy parameter  (open
hexagon), and dichroism parameter  (open pentagon). ~ is Plank constant divided by
2. The lines between markers are only eye-guide. Copyright (2018) The Japan Society
of Applied Physics[50].
ができ、得られた の楕円偏光依存性は 3次の非線形感受率テンソルの虚部 Im
h
(3)
i
を
用いた表式でよく fittingできた。fitting結果として、閃亜鉛鉱型構造における Im
h
(3)
i
の
独立な 3 成分を精度良く決定することができた。これら Im
h
(3)
i
の値は数値シミュレー
ションによる超高速光デバイスの設計に用いることができる。Im
h
(3)
i
の波長依存性は十
分に明らかにされていない。本研究で提案された測定手法を広い波長域で用いることで、
Im
h
(3)
i
の波長依存性の解明に寄与することが期待される。
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7.1 InP(11¯0)の 2光子吸収係数の偏光状態依存性（2光束）
当研究室が提案する 2光子吸収型全光スイッチのデバイス動作モデルは、制御光と信号
光の 2光束をデバイスに入射させる。そこで、デバイス動作を予測するためには、2光束
による 2光子吸収特性を知る必要がある。
また、デバイス形状として、光強度密度を高く保ったまま長い距離伝搬させることがで
きる「光導波路構造」を検討している [51, 52]。これにより、非線形光学効果をより強く
発生させるとともに、相互作用長を長くすることが出来、十分な on/o比を得られると考
えられる。光導波路構造は、(001)面上に半導体プロセスにより作製し、へき開面である
(11¯0)面から [11¯0]方向に光を入射させることを検討している。
次世代の通信の大容量化に向けて、互いに直交した偏波面をもつ 2つの直線偏光の信号
光に異なる信号をのせて 1 本の光ファイバを伝送させる偏波多重通信の実現が期待され
ている。したがって、光通信モジュールにおいて偏光無依存なデバイスが求められる。波
長多重通信において波長が異なる複数の光信号を多重または分割する Multiplexerまたは
Demultiplexer モジュールの偏波無依存なデバイスが InP において研究されている [53]。
光スイッチにおいても偏波無依存性の要望が高まっていると考えられる。
そこで、[11¯0]方向に 2光束を入射させた場合の 2光束による 2光子吸収の偏光状態依
存性を Im
h
(3)
i
を用いて表し、偏波無依存なデバイスの実現可能性について検討した。
7.1.1 楕円偏光の表し方
長軸が x方向を向き、短軸が y方向を向いている楕円偏光を表すジョーンズベクトルは
J0 =
1q
a2x + a2y
 
ax
iay
!
(ax > ay > 0) (7.1-1)
と表される。長軸が x軸と角度 pm 傾いた楕円偏光は、
J = R(pm)J0 (7.1-2)
=
1q
a2x + a2y
 
cos pm   sin pm
sin pm cos pm
!  
ax
iay
!
(7.1-3)
=
1q
a2x + a2y
 
ax cos pm   iay sin pm
ax sin pm + iay cos pm
!
(7.1-4)
と表すことができる。
7.1.2 [11¯0]伝搬の場合の偏光ベクトルの表し方
今、Fig. 7.1-1に示すように [11¯0]方向に、直線偏光の probe光と楕円偏光の pump光が
入射したときを考える。probe 光電場が [110] 方向と角度 pr をなすときの偏光を表す単
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位ベクトルは
pˆ =
pp
2
cos pr
0BBBBBBBB@110
1CCCCCCCCA + p sin pr
0BBBBBBBB@001
1CCCCCCCCA (7.1-5)
=
pp
2
0BBBBBBBB@
cos pr
cos prp
2 sin pr
1CCCCCCCCA (7.1-6)
となる。長軸が [110]方向と角度 pm 傾いた楕円偏光の pump光を表す単位ベクトルは、
eˆ =
ep
2
 ax cos pm   iay sin pmq
a2x + a2y
0BBBBBBBB@110
1CCCCCCCCA + eax sin pm + iay cos pmqa2x + a2y
0BBBBBBBB@001
1CCCCCCCCA (7.1-7)
=
e
p
2
q
a2x + a2y
0BBBBBBBB@
ax cos pm   iay sin pm
ax cos pm   iay sin pmp
2(ax sin pm + iay cos pm)
1CCCCCCCCA (7.1-8)
となる。これらの複素共役は、それぞれ
pˆ =
pp
2
0BBBBBBBB@
cos pr
cos prp
2 sin pr
1CCCCCCCCA (7.1-9)
eˆ =
e
p
2
q
a2x + a2y
0BBBBBBBB@
ax cos pm + iay sin pm
ax cos pm + iay sin pmp
2(ax sin pm   iay cos pm)
1CCCCCCCCA (7.1-10)
となる。
[110]
[001]
[ ]
q
pr
q
pm
Fig. 7.1-1 偏光状態の概略
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7.1.3 pr;pm の展開
Dvorak et. al [2]の Cross-TPAの場合の 2光子吸収係数 の (3) を用いた表式（[100]-
[010]-[001]座標系での一般式）
pr;pm =
!
n2c2"0
Im
8>><>>:xxxx X
i
jpij2 jeij2 + xxyy
0BBBBB@jeˆ  pˆj2  X
i
jpij2 jeij2
1CCCCCA
+xyyx
0BBBBB@jeˆ  eˆj j pˆ  pˆj + jeˆ  pˆj2   2X
i
jpij2 jeij2
1CCCCCA
9>>=>>; (7.1-11)
において (ただし、xyyx(!;!;!0; !0) = xyxy(!;!;!0; !0))X
i
jpij2jeij2 =
X
i
jpijjpijjeijjeij (7.1-12)
=
e2p2
4(a2x + a2y)
n
2 cos2 pr(ax cos pm + iay sin pm)(ax cos pm   iay sin pm)
+4 sin2 pr(ax sin pm   iay cos pm)(ax sin pm + iay cos pm)
o
(7.1-13)
=
e2p2
2(a2x + a2y)
n
cos2 pr(a2x cos
2 pm + a2y sin
2 pm) + 2 sin2 pr(a2x sin
2 pm + a2y cos
2 pm)
o
(7.1-14)
jeˆ  pˆj2 = jeˆ  pˆjjeˆ  pˆj (7.1-15)
=
e2p2
4(a2x + a2y)
2(ax cos pm   iay sin pm) cos pr + 2(ax sin pm + iay cos pm) sin pr2(ax cos pm   iay sin pm) cos pr + 2(ax sin pm + iay cos pm) sin pr (7.1-16)
=
e2p2
a2x + a2y
(ax cos pm + iay sin pm) cos pr + (ax sin pm   iay cos pm) sin pr(ax cos pm   iay sin pm) cos pr + (ax sin pm + iay cos pm) sin pr (7.1-17)
=
e2p2
a2x + a2y
n
(a2x cos
2 pm + a2y sin
2 pm) cos2 pr + (a2x sin
2 pm + a2y cos
2 pm) sin2 pr
+2(a2x   a2y)sin pm cos pmsin pr cos pr
o
(7.1-18)
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jeˆ  pˆj2 = jeˆ  pˆjjeˆ  pˆj (7.1-19)
=
e2p2
4(a2x + a2y)
2(ax cos pm + iay sin pm) cos pr + 2(ax sin pm   iay cos pm) sin pr2(ax cos pm + iay sin pm) cos pr + 2(ax sin pm   iay cos pm) sin pr (7.1-20)
=
e2p2
a2x + a2y
(ax cos pm   iay sin pm) cos pr + (ax sin pm + iay cos pm) sin pr(ax cos pm + iay sin pm) cos pr + (ax sin pm   iay cos pm) sin pr (7.1-21)
=
e2p2
a2x + a2y
n
(a2x cos
2 pm + a2y sin
2 pm) cos2 pr + (a2x sin
2 pm + a2y cos
2 pm) sin2 pr
+2(a2x   a2y)sin pm cos pmsin pr cos pr
o
(7.1-22)
となる。
ここで、各要素における pump光の楕円偏光の度合いを表す部分をそれぞれ
A =
1
a2x + a2y
(a2x cos
2 pm + a2y sin
2 pm) (7.1-23)
B =
1
a2x + a2y
(a2x sin
2 pm + a2y cos
2 pm) (7.1-24)
C =
1
a2x + a2y
(a2x   a2y)sin pm cos pm (7.1-25)
とおくと、式 (7.1-14),式 (7.1-18),式 (7.1-22)はそれぞれ
X
i
jpij2jeij2 = e
2p2
2
n
A cos2 pr + 2B sin2 pr
o
(7.1-26)
jeˆ  pˆj2 = e2p2
n
A cos2 pr + B sin2 pr + 2Csin pr cos pr
o
(7.1-27)
jeˆ  pˆj2 = e2p2
n
A cos2 pr + B sin2 pr + 2Csin pr cos pr
o
(7.1-28)
と書ける。
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したがって、式 (7.1-11)は
[11¯0]pr;pm(pr; pm) =
!
n2c2"0
Im
2666664(xxxx   xxyy   2xyyx)X
i
jpij2 jeij2 + xxyy jeˆ  pˆj2
+xyyx

jeˆ  eˆj j pˆ  pˆj + jeˆ  pˆj2
i
(7.1-29)
=
!
n2c2"0
Im
"
(xxxx   xxyy   2xyyx)e
2p2
2

A cos2 pr + 2B sin2 pr

+xxyye2p2

A cos2 pr + B sin2 pr + 2Csin pr cos pr

+xyyx
n
e2p2 + e2p2

A cos2 pr + B sin2 pr + 2Csin pr cos pr
oi
(7.1-30)
=
!
n2c2"0
 e
2p2
2
Im
h
(xxxx   xxyy   2xyyx)

A cos2 pr + 2B sin2 pr

+2xxyy

A cos2 pr + B sin2 pr + 2Csin pr cos pr

+xyyx
n
2 + 2

A cos2 pr + B sin2 pr + 2Csin pr cos pr
oi
(7.1-31)
=
!
n2c2"0
 e
2p2
2
Im
h
(xxxx + xxyy)A cos2 pr + (xxxx   xyyx)2B sin2 pr
+(xxyy + xyyx)4Csin pr cos pr + 2xyyx
i
(7.1-32)
ただし、
A =
1
a2x + a2y
(a2x cos
2 pm + a2y sin
2 pm) (7.1-33)
B =
1
a2x + a2y
(a2x sin
2 pm + a2y cos
2 pm) (7.1-34)
C =
1
a2x + a2y
(a2x   a2y)sin pm cos pm (7.1-35)
とまとめられる。
7.2 円偏光 (ax = ay)の時
式 (7.1-32)を円偏光 (ax = ay)の場合について書き直すと、
A =
1
2a2x
(a2x cos
2 pm + a2x sin
2 pm) =
1
2
(7.2-1)
B =
1
2a2x
(a2x sin
2 pm + a2x cos
2 pm) =
1
2
(7.2-2)
C =
1
2a2x
(a2x   a2x)sin pm cos pm = 0 (7.2-3)
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より、
[11¯0]pr;pm(pr; pm) =
!
n2c2"0
 e
2p2
2
Im
"
(xxxx + xxyy)
1
2
cos2 pr + (xxxx   xyyx) sin2 pr + 2xyyx
#
(7.2-4)
=
!e2p2
4n2c2"0
Im
h
(xxxx + xxyy)(1   sin2 pr) + 2(xxxx   xyyx) sin2 pr + 4xyyx
i
(7.2-5)
=
!e2p2
4n2c2"0
Im
h
(xxxx   xxyy   2xyyx) sin2 pr + (xxxx + xxyy + 4xyyx)
i
(7.2-6)
となる。
7.3 pm = 90 の時
pump光の楕円偏光の長軸と [110]方向とのなす角 pm が 90 のとき、すなわち楕円偏
光の長軸が [001]方向と平行なとき、cos 90 = 0、sin 90 = 1だから、
A =
a2y
a2x + a2y
(7.3-1)
B =
a2x
a2x + a2y
(7.3-2)
C = 0 (7.3-3)
となる。ここで、楕円率
Er =
ax
ay
(> 1) (* ax > ay > 0) (7.3-4)
を用いると、
A =
a2y
E2r a2y + a2y
=
1
E2r + 1
(7.3-5)
B =
E2r a
2
y
E2r a2y + a2y
=
E2r
E2r + 1
(7.3-6)
C = 0 (7.3-7)
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とかける。したがって、式 (7.1-32)は
[11¯0]pr;pm(pr; 90
) =
!e2p2
2n2c2"0
Im
"
(xxxx + xxyy)
1
E2r + 1
cos2 pr + (xxxx   xyyx) 2E
2
r
E2r + 1
sin2 pr + 2xyyx
#
(7.3-8)
=
!e2p2
2n2c2"0
 1
E2r + 1
Im
h
(xxxx + xxyy) cos2 pr + (xxxx   xyyx)2E2r sin2 pr
+2xyyx(E2r + 1)
i
(7.3-9)
=
!e2p2
2n2c2"0
 1
E2r + 1
Im
h
(xxxx + xxyy)(1   sin2 pr) + (xxxx   xyyx)2E2r sin2 pr
+2xyyx(E2r + 1)
i
(7.3-10)
=
!e2p2
2n2c2"0
 1
E2r + 1
Im
hn
2E2r (xxxx   xyyx)   xxxx   xxyy
o
sin2 pr
+xxxx + xxyy + 2(E2r + 1)xyyx
i
(7.3-11)
となる。
ここで、sin2 pr の係数 f2E2r (xxxx   xyyx)   xxxx   xxyygは probe光電場に対する の
変動の振幅を意味する。したがって、これが 0になることは probe光電場に対して が無
依存であることになる。このような条件を満たす楕円率 Er は
2E2r (xxxx   xyyx)   xxxx   xxyy = 0 (7.3-12)
E2r =
xxxx + xxyy
2(xxxx   xyyx) (7.3-13)
Er =
s
xxxx + xxyy
2(xxxx   xyyx) (* Er > 1) (7.3-14)
である。
Er =
s @Er@xxxx
2 2xxxx +
 @Er@xxyy
2 2xxyy +
 @Er@xyyx
2 2xyyx (7.3-15)
Er
jEr j =
1
2
s
A
 
xxxx
xxxx
!2
+ B
 
xxyy
xxyy
!2
+ C
 
xyyx
xyyx
!2
(7.3-16)
A = 
2
xxxx(xxyy + xyyx)
2
(xxxx + xxyy)2(xxxx   xyyx)2 (7.3-17)
B = 
2
xxyy
(xxxx + xxyy)2
(7.3-18)
C = 
2
xyyx
(xxxx   xyyx)2 (7.3-19)
具体的に値を代入してみる。Table 7.3-1 に示す Im
h
(3)
i
を用い、物理定数は c =
7.3 pm = 90 の時 89
2:998e8 [m=s], "0 = 8:8542e   12 [F=m]を用いた。その結果
Er(1640 nm) ' 1:196 ! pr;pm = 31:64[ cm=GW] (7.3-20)
Er(1700 nm) ' 1:176 ! pr;pm = 22:21[ cm=GW] (7.3-21)
Er(1800 nm) ' 1:109 ! pr;pm = 6:441[ cm=GW] (7.3-22)
と得られた。pump光の偏光状態がこれらの条件での pr;pm の probe光偏光方向依存性を
Fig. 7.3-1に示す。
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Fig. 7.3-1 変動率が 0となる条件における pr;pm の probe光偏光角依存性
7.3.1 実験条件
偏光無依存となるような偏光状態を実現する実験系について考える。速軸が水平方向に
ある QWPを表すジョーンズ行列 [1]は
TQWP =
0BBBBB@exp

 i 4

0
0 exp

i 4
1CCCCCA (7.3-23)
Table 7.3-1 The obtained values of the third-order nonlinear susceptibility tensor compo-
nents from the polarization dependence of two-photon absorption coecient in InP (001).
Wavelength Im
h
(3)xxxx
i
Im
h
(3)xxyy
i
Im
h
(3)xyyx
i
( nm) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2)
1640 2:619  0:008 0:492  0:003 1:531  0:005
1700 1:919  0:007 0:353  0:002 1:097  0:005
1800 0:643  0:010 0:159  0:003 0:317  0:007
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と表せる。この QWPを水平から角度 だけ回したときのジョーンズ行列は
R( )TQWPR() (7.3-24)
=
 
cos  sin 
  sin  cos 
! 0BBBBB@exp

 i 4

0
0 exp

i 4
1CCCCCA  cos    sin sin  cos 
!
(7.3-25)
=
 
cos  sin 
  sin  cos 
! 0BBBBB@cos  exp

 i 4

  sin  exp

 i 4

sin  exp

i 4

cos  exp

i 4
 1CCCCCA (7.3-26)
=
0BBBBB@ cos2  exp

 i 4

+ sin2  exp

i 4

  cos  sin  exp

 i 4

+ sin  cos  exp

i 4

  sin  cos  exp

 i 4

+ cos  sin  exp

i 4

sin2  exp

 i 4

+ cos2  exp

i 4
 1CCCCCA
(7.3-27)
=
0BBBBB@cos2  exp

 i 4

+ sin2  exp

i 4

sin  cos 
n
exp

i 4

  exp

 i 4
o
sin  cos 
n
exp

i 4

  exp

 i 4
o
sin2  exp

 i 4

+ cos2  exp

i 4
1CCCCCA (7.3-28)
となる。この、水平から角度 だけ回した QWPに水平偏光の直線偏光が入射した場合、
透過した光の偏光状態は
J2 = R( )TQWPR()
 
1
0
!
(7.3-29)
=
0BBBBB@cos2  exp

 i 4

+ sin2  exp

i 4

sin  cos 
n
exp

i 4

  exp

 i 4
o1CCCCCA (7.3-30)
=
0BBBBB@cos2 
n
cos

  4

+ i sin

  4
o
+ sin2 
n
cos


4

+ i sin


4
o
sin  cos 
hn
cos


4

+ i sin


4
o
 
n
cos

  4

+ i sin

  4
oi1CCCCCA (7.3-31)
=
1p
2
 
cos2 (1   i) + sin2 (1 + i)
sin  cos  f(1 + i)   (1   i)g
!
(7.3-32)
=
1p
2
 
1   i(cos2    sin2 )
2i sin  cos 
!
(7.3-33)
=
1p
2
 
1   i cos 2
i sin 2
!
(7.3-34)
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となる。これは  , n=4 (n = 0;1;2    )では、長軸が水平から 傾いた楕円偏光であ
るので、座標系を  回転させて楕円率を求める。
J 02 = R( )J2 (7.3-35)
=
1p
2
 
cos  sin 
  sin  cos 
!  
1   i cos 2
i sin 2
!
(7.3-36)
=
1p
2
 
cos (1   i cos 2) + i sin  sin 2
  sin (1   i cos 2) + i cos  sin 2
!
(7.3-37)
=
1p
2
 
cos f1   i(cos2    sin2 )g) + 2i sin2  cos 
  sin f1   i(cos2    sin2 )g + 2i cos2  sin 
!
(7.3-38)
=
1p
2
 
cos f1   i(cos2    sin2 ) + 2i sin2 g
  sin f1   i(cos2    sin2 ) + 2i cos2 g
!
(7.3-39)
=
1p
2
 
cos (1   i)
  sin (1 + i)
!
(7.3-40)
=
0BBBBB@cos  exp

 i 4

  sin  exp

i 4
1CCCCCA (7.3-41)
より、楕円率は
Er =
jJ02xj
jJ02yj
=
j cos j
j sin j =
1
j tan j (7.3-42)
)  = arctan
 
1
Er
!
(7.3-43)
と書ける。(ただし Er  1より 0 <   =4 )
以上より、水平な直線偏光の光に対して式 (7.3-20) –式 (7.3-22)の楕円率となる QWP
の回転角は
(1640 nm) = arctan
 
1
1:15578
!
= 39:91 (7.3-44)
(1700 nm) = arctan
 
1
1:18362
!
= 40:39 (7.3-45)
(1800 nm) = arctan
 
1
1:30558
!
= 42:04 (7.3-46)
となる。したがって、鉛直方向に長軸が向いた楕円偏光を作るためには QWPに入射する
光の偏光方向を水平から (90   )傾ければ良い。
7.4 2光子吸収の評価
Fig. 7.4-1 に pump-probe 測定結果の一例を示す。300 fs 以下の超高速応答をしている
ことがわかる。これはレーザパルスのオートコリレーション (Auto-correlation)波形であ
り、左右対称で裾引きがないことから、光パスルに追随した極限的な応答速度を持つこと
を示唆している。本研究では、このように得られた測定結果を以下の要領で解析し、2光
束による 2光子吸収の偏光状態依存性を評価した。
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7.4.1 光パルスの時間的な強度変化 [3]
レーザパルスの時間的な強度変化を知ることは、実効的な励起光パワー Pe の正確な見
積のために必要である。pump-probe測定で得られた波形を pump光パルスと probe光パ
ルスのオートコリレーション波形と仮定すると、pump-probe測定結果からパルスの時間
波形を知ることができる。pump光パルスと、それと の時間差をもつ probe光パルスの
時間波形、およびそれら 2光のオートコリレーション波形が、全てガウス関数で以下のよ
うに表せるとする。
I(t) = I1 exp
 
 4 ln(2) t
2
t2
!
(7.4-1)
I(t   ) = I2 exp
 
 4 ln(2) (t   )
2
t2
!
(7.4-2)
I() = A exp
 
 4 ln(2) 
2
t2ac
!
(7.4-3)
ここで t はレーザパルスの時間幅、tac はオートコリレーション波形の時間幅である。
I()は I(t)と I(t   )との相関波形であるから、
I() =
Z 1
 1
I(t)I(t   )dt (7.4-4)
とも表せる。これを解くと、
I() =
r

8 ln(2)
tI1I2 exp
0BBBBBBBB@ 4 ln(2) 2p2t2
1CCCCCCCCA (7.4-5)
となる。式 (7.4-3)と係数を比較すると、
A =
r

8 ln(2)
tI1I2 (7.4-6)
tac =
p
2t (7.4-7)
と得られる。式 (7.4-7)を使い、オートコリレーション波形の時間幅（半値全幅）tac か
らレーザパルスの時間幅（半値全幅）tを求めた。
実験では、pump-probe測定結果のオートコリレーション波形をガウス関数
y = y0 + A exp

 
 x   x0
width

(7.4-8)
でフィッティングし、レーザパルスの時間幅（半値全幅）t を算出した。Fig. 7.4-1 に
示した結果を用いて具体的に計算する。Igor Pro によるガウスフィッティングの結果、
width = 0:171 [ps]と得られた。したがって、オートコリレーション波形の時間幅（半値全
幅）tac は
tac = 2
p
ln(2)width (7.4-9)
' 1:665  0:171 = 0:285 [ps] (7.4-10)
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と求められる。したがって、レーザパルスの時間幅（半値全幅）tは式 (7.4-7)より
t =
tacp
2
(7.4-11)
' 0:707  0:285 ' 0:201 [ps] (7.4-12)
= 201 [fs] (7.4-13)
と得られる。
~285 fs
∆T
T
Fig. 7.4-1 pump-probe測定結果
7.4.2 透過率変化と 2光子吸収量
pump 光強度密度を Ipm [W=m2], probe 光強度密度を Ipr [W=m2] とすると, 試料内にお
ける光強度密度の減衰は Ipr  Ipm より,それぞれ次のように表される。
dIpm
dz
=  pm;pmI2pm   pm;prIprIpm   Ipm (7.4-14)
'  pm;pmI2pm   Ipm (7.4-15)
dIpr
dz
=  pr;prI2pr   pr;pmIpmIpr   Ipr (7.4-16)
'  pr;pmIpmIpr   Ipr (7.4-17)
式 (7.4-15)を解くと,
Ipm(z) =
Ipm(0)
ez

 + pm;pmIpm(0)

  pm;pmIpm(0)
(7.4-18)
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となる。これを式 (7.4-17)に代入して解くと, 1   ez ' zを用いて、
Ipr(z) = Ipr(0)e z
(

(1   e z) pm;pmIpm(0) + 
) pr;pm
pm;pm
(7.4-19)
' Ipr(0)e z
(

z pm;pmIpm(0) + 
) pr;pm
pm;pm
(7.4-20)
= Ipr(0)e z
(
1
1 + pm;pmIpm(0)z
) pr;pm
pm;pm
(7.4-21)
が得られる。さらに, pm;pmIpm(0)z  1の近似を用いると,
Ipr(z) = Ipr(0)e z

1   pr;pmIpm(0)z

(7.4-22)
と表される。pump光に対する probe光の遅延時間 t が t < 0の時の probe光の透過率を
T (t < 0)、t = 0の時の透過率を T (t = 0),試料長を L [m]とすると,透過率は
T (t < 0) =
Ipr(L)
Ipr(0)
= e L (7.4-23)
T (t = 0) =
Ipr(L)
Ipr(0)
= e L

1   pr;pmIpm(0)L

(7.4-24)
と表せる。ここで,透過率の変化量 T を T = T (t = 0)   T (t < 0)(< 0)とおくと,
T
T (t < 0)
=
T (t = 0)   T (t < 0)
T (t < 0)
(7.4-25)
=
T (t = 0)
T (t < 0)
  1 (7.4-26)
=
e L

1   pr;pmIpm(0)L

e L
  1 (7.4-27)
=  pr;pmIpm(0)L (7.4-28)
のように T=T と の関係が表される。
本研究では pump-probe測定によって得られたオートコリレーション波形をガウス関数
でフィッティングし、その結果から T=T の値を算出した。
さらに T=T の値から式 (7.4-28)を用いて、光強度密度で規格化した吸収量 pr;pmLを
算出した。pump光強度密度 Ipm は、パワーメータ（PM100D）で測定した pump光入射
強度 PPMVin から Pe を算出し (3.2 節)、ビーム断面積 S で割って求めた。また、ビーム
断面積 S は CCDカメラ（ContourIR Digital）と顕微観察系を用いた観察画像より求めた
Table 7.4-1を使用した。
7.4.3 ビーム径の評価
光強度密度の見積もりには、ビーム径の正確な評価が必要である。本研究では、顕微
観察系と CCDカメラ (ContourIR Digital)を用いたビームの観察画像を評価することによ
り、ビーム径を測定した。以下に簡単に評価手順を記す。
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1. 顕微観察系を用いて、pump光のビームウェストを観察した
(probe光は光パワー密度が小さすぎ、CCDで観察できない)
2. 観察画像を保存し、各ピクセル値を光パワーに補正した
(予め入射光パワーに対して CCD素子がいくらをカウントしているか調べてある)
3. 補正した画像のピクセル値 70カウント以上の点を用いて、IgorProにて 2Dガウス
フィッティングを行った
4. 得られたフィッティング結果から、ピーク強度の 1=e2となる全幅をビーム径とした
ビームの観察結果と用いた補正関数を Fig. 7.4-2–Fig. 7.4-7に、それらから得られたビー
ム半径を Table 7.4-1 にそれぞれ示す。ただし、観察に用いたレンズは M Plan Apo NIR
50xであったため、フィッティングしたピクセル値から実際の長さ [ m]に換算する際に
は換算係数 0:1 m=pixelを用いた。
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Curve Fit Results
2013年1月14日 22:46:18
Fit Type: least squares fit
Function: Gauss2D
Coefficient values ± one standard deviation
z0    =-6.23 ｱ 0
A     =151.19 ｱ 0.453
x0    =622.8 ｱ 0.0654
xWidth =18.494 ｱ 0.12
y0    =473.1 ｱ 0.0608
yWidth =17.233 ｱ 0.111
cor   =-0.099896 ｱ 0.00821
Image file name: 130114_ContourIR_1640nm_pump_50x.bmp
ImagePlot: 1640nm_corrected
ContourPlot: fit_1640nm_corrected
Xwidth (1/e^2) = 73.97 [pixcel]
Ywidth (1/e^2) = 68.93 [pixcel]
Fig. 7.4-2 pump光観察画像@1640 nm
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Function: fit_tan
係数値 ±標準偏差
b =2.9373 ｱ 2.51
x0 =137.38 ｱ 0.441
a =65.129 ｱ 1.83
c0 =-47.283 ｱ 36.2
c1 =2.5767 ｱ 0.791
c2 =-0.0079703 ｱ 0.00573
c3 =2.3017e-005 ｱ 1.38e-005
Fig. 7.4-3 補正関数@1640 nm
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Curve Fit Results
2013年1月15日 20:52:45
Fit Type: least squares fit
Function: Gauss2D
Coefficient values ± one standard deviation
z0    =33.842 ｱ 0
A     =330.4 ｱ 1.42
x0    =581.95 ｱ 0.0742
xWidth =17.132 ｱ 0.0915
y0    =487.31 ｱ 0.0508
yWidth =11.66 ｱ 0.063
cor   =-0.057161 ｱ 0.00724
Image file name: 130114_ContourIR_1700nm_pump_50x.bmp
ImagePlot: image_corrected
ContourPlot: fit_image_corrected
Xwidth (1/e^2) = 68.53 [pixcel]
Ywidth (1/e^2) = 46.64 [pixcel]
Fig. 7.4-4 pump光観察画像@1700 nm
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Coefficient values ± one standard deviation
b =0.90866 ｱ 0.0779
a =-634.26 ｱ 0.000118
c0 =-0.44255 ｱ 0.352
c1 =0.0064316 ｱ 55.8
c2 =-1.9979e-005 ｱ 1.24e+004
c3 =8.9466e-008 ｱ 2.91e+006
x0 =241.95 ｱ 0.00053
Fig. 7.4-5 補正関数@1700 nm
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Curve Fit Results
2013年1月15日 20:55:18
Fit Type: least squares fit
Function: Gauss2D
Coefficient values ± one standard deviation
z0    =-0.80975 ｱ 0
A     =289.82 ｱ 0.791
x0    =506.06 ｱ 0.0638
xWidth =21.369 ｱ 0.096
y0    =499.96 ｱ 0.0474
yWidth =15.755 ｱ 0.0702
cor   =-0.10346 ｱ 0.00597
Image file name: 130114_ContourIR_1800nm_pump_50x.bmp
ImagePlot: image_corrected
ContourPlot: fit_image_corrected
Xwidth (1/e^2) = 85.47 [pixcel]
Ywidth (1/e^2) = 63.02 [pixcel]
Fig. 7.4-6 pump光観察画像@1800 nm
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Fig. 7.4-7 補正関数@1800 nm
Table 7.4-1 pump光の集光半径とビーム断面積
wavelength 0 [nm] x radius [m] y radius [m] cross-sectional area of the beam [m2]
1640 3.699 3.447 40.06
1700 3.427 2.323 25.01
1800 4.274 3.151 42.31
7.5 実験方法
Fig. 7.5-1に実験系の概略を示す。光源には、Z-scan測定に用いたものと同じ波長可変
フェムト秒レーザを使用した。ペリクルにて、光パワーを pump 光 : probe 光 = 100 : 1
に分け、2光の偏光状態をそれぞれ独立に制御できるようにした。probe光は、時間遅延
装置に設置したレトロリフレクタ、及び光チョッパーに通した。probe 光の偏光方向は、
偏光板、=2位相板を用いて直線偏光方向を調整した。複数回のミラーによる反射によっ
て崩れた偏光度を改善するために偏光板を透過させ、=2位相板により直線偏光方向を調
節した。pump光の偏光状態は、=2位相板、偏光板、=4位相板を用いて、任意の楕円
率、楕円の主軸方向をもつ楕円偏光に調整した。偏光状態を調整された 2光を、非球面レ
ンズ（ f = 12mm）に入射させ、試料内部の焦点位置にて 2光を重ね合わせた。パルスの
到達時間を変えて probe光の透過率を Lock-In検出した。PC制御による自動測定により
pump-probe測定を行った。光チョッパーのチョッピング周波数は以下のことに注意して
設定する。
 S/N比がよくなるように、なるべく周波数は高い方が良い
 オシロスコープで PDA50B信号が十分矩形波であることを確認し、PDA50Bの応
答速度を超えない周波数にする
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 環境ノイズを含まないように、商用電源周波数 50Hzの整数倍は避ける
以上を踏まえて本研究では 240Hzに設定した。
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Fig. 7.5-1 pump-probe測定系概略
試料は、2光子吸収量が最も大きくなるように、以下の要領で位置を調整した。
1. 試料を非球面レンズ後に配置し、感光シートで確認しながら、光が試料に入射する
ように x; y方向を調整
2. パワーメータ (PM100D)を試料後方に配置し、pump光の透過光パワーが最小とな
るように試料の z位置を調整
3. 時間原点の位置にレトロリフレクタを移動し、PDA50Bで検出している probe光の
LIA X値が最小となるように試料の z位置を微調整
4. 時間原点位置で LIA X値が最小となるように D型ミラーを微調整し、2光を空間
的に重ね合わせる
7.6 結果及び考察
Fig. 7.6-1 に pump-probes 測定結果を示す。レーザパルスの時間波形を Gaussian 形と
仮定し、Gaussian関数で fititngを行った。青いプロットが測定結果、赤線がフィッティン
グ曲線である。遅延時間 t = 0にて、透過率が急激に減少していることから、2光子吸収が
起きていることがわかる。また、裾引きがなく左右対称な波形から、2光子吸収が 0:3 ps
以下の超高速応答性を有することがわかる。
透過率変化の割合 T=T は
T
T
=  pr;pmIinLe (7.6-1)
と表される。fitting 結果より、T=T を求め、入射 pump パワー密度 Iin で規格化した吸
収量
pr;pmLe =  TT 
1
Iin
(7.6-2)
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Fig. 7.6-1 pump-probe測定結果
を 2光子吸収の評価に使用した。
このような pump-probe 測定を pump 光偏光状態を固定し、probe 光の直線偏光方向
を 0 – 180 deg で変えて測定を行った。得られた 2 光子吸収の probe 光偏光方向依存性
を Fig. 7.6-2, Fig. 7.6-3 に示す。Fig. 7.6-2 は pump 光楕円率 Er が 0.5 程度とした場合、
Fig. 7.6-3は式 (7.3-20) – 7.3-22で表される楕円率付近に調整した場合の結果である。こ
れらから、Er = 0:5程度の場合ではいずれの波長においても、変動率
v =
(pr;pmLe)max   (pr;pmLe)min
(pr;pmLe)max + (pr;pmLe)min
(7.6-3)
が 25%程度であった。しかし、ここから楕円率を Ecr に近づけると、いずれの波長におい
ても、2 光子吸収量 pr;pmLe がほぼ一定となり、変動率は 3% 以下に低減したことがわ
かる。
楕円率を変化させたときの変動率の変化を Fig. 7.6-4に示す。プロットが測定結果、曲
線が計算値である。Er ' Ecr にて、ばらつきが見られるものの、測定結果は Im
h
(3)
i
を用
いた計算値とよく一致した。Ecr 付近でのずれは、pump-probe測定における値のばらつき
による偶然誤差、使用した QWP、HWPの理想からのずれによる楕円偏光の主軸 pm のわ
ずかなずれなどが考えられる。Fig. 7.6-5に波長 1640 nmにおいて、pm が変化した場合
の計算値（曲線）と、測定結果（プロット）を示す。この結果から、楕円偏光の主軸 pm
のずれは 5 deg以下であると考えられ、pump-probe測定における偶然誤差も考慮すれば、
本測定結果は妥当であると考えられる。
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7.7 本章のまとめ
本章では、本研究で提案する 2光子吸収型全光スイッチのデバイス動作状況において、
直線偏光の信号光に対して偏波無依存となる制御光の偏光状態の条件を 3次非線形感受率
の虚部 Im
h
(3)
i
から検討した。
信号光・制御光の 2光束を [11¯0]方向に入射させた場合において、制御光の偏光状態を
Im
h
(3)
i
で表される特殊な楕円率をもつ楕円偏光に調整することで、2光子吸収の信号光
偏光方向依存性が変動率 3%以下に低減させることができた。このことから、本章で導出
した式 (7.1-32)及び Z-scan法を用いた self の楕円偏光依存性から測定した Im
h
(3)
i
の値
が妥当であると考えられる。
以上の結果より、Z-scan法を用いて測定した Im
h
(3)
i
の値は、偏波無依存なデバイス
設計に極めて有用であることが示された。
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8.1 まとめ
本研究では、波長 1640–1800 nmにおける InPの 2光子吸収係数 を、厚い試料に拡張
した Z-scan測定モデルを用いて精密に測定した。厚い試料の Z-scanモデルは、試料内部
の時間的・空間的な光プロファイルを考慮して導出した。さらに、試料内部で多重反射光
が形成する beam waistにおける 2光子吸収効果を考慮することで、より実際に起きてい
る現象をよく表せるモデル式に拡張した。得られたモデル式の妥当性を「Rayleigh長を変
えた実験」「透過率の入射光パワー依存性」から実験的に検証した。いずれの実験結果も
モデル式と非常によく一致し、不確実性の少ない実験パラメータで を高い精度・確度で
評価することができた。このことから、本研究で導出したモデル式が妥当であり、の精
密評価に有用であることが明らかにされた。
厚い試料での Z-scan法により測定した の直線偏光依存性及び楕円偏光依存性はいず
れも 3次の非線形感受率テンソル Im
h
(3)
i
を用いた表式とよく一致した。の直線偏光依
存性は正弦的な変動を示した。この結果からは閃亜鉛鉱型構造における Im
h
(3)
i
の独立
な 3成分を全て決定することができなかった。そこで、Im
h
(3)
i
の表式の位相差を含む項
に注目し、の楕円偏光依存性を測定することで、Im
h
(3)
i
の独立な 3成分を全て決定で
きることを解析的に示した。さらに、の楕円偏光依存性を測定し、その結果から、閃亜
鉛鉱型構造における Im
h
(3)
i
の独立な 3成分の全てを決定できることを実験的に示した。
本実験手法により、Im
h
(3)
i
の独立な 3成分を全て精度よく評価することができた。これ
らの結果は、本研究が提案する厚い試料における Z-scan測定が、材料の 2光子吸収の解
析に適していることを示している。
Z-scan測定により得られた Im
h
(3)
i
の結果を用いて、本研究で提案する 2光子吸収型
全光スイッチのデバイス動作状況である 2光束を [11¯0]方向に入射した場合に、直線偏光
の信号光（probe 光）に対して、偏光無依存動作となる制御光（pump光）の偏光条件を
見出した。[11¯0]方向伝搬において、pump光の偏光状態を Im
h
(3)
i
で表される特別な楕
円率をもつ楕円偏光にすることで、直線偏光の probe光に対して、2光子吸収量が一定と
なることを解析的・実験的に明らかにした。実験結果より、pump光が直線偏光の場合に
34%であった変動率を 3%以下まで低減させることができた。この結果より、2光子吸収
型全光スイッチが信号光に対して偏波無依存となる、有用なデバイスであることが示唆さ
れる。
本研究により明らかにされた Im
h
(3)
i
の測定手法およびその値は、3次非線形効果を用
いた新たな高性能光デバイスの実現に極めて有用であり、情報社会の発展に寄与すると期
待される。
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8.2 今後の展望
本研究で測定した InPの 2光子吸収係数 は、InPにおいて 1光子吸収が起きず、2光
子吸収が発生する波長域 930 – 1860 nmの長波長側の一部のみである。今後、本研究で明
らかにした測定手法・解析方法をこの波長域全体で用いることで、InPにおける の波長
依存性を明らかにすることが期待される。
また本研究では、InP の 2 光子吸収係数  及び 3 次の非線形感受率テンソルの虚部
Im
h
(3)
i
にのみ着目した。今後、(3) の実部の寄与である非線形屈折率 n2 を測定していく
ことが全光スイッチのデバイス設計・動作特性の予測に必要であると考えられる。n2 は、
本研究で用いた Z-scan測定系の光検出器の前に、小さな開口（Aperture）を配置し、光軸
付近の光のみを検出する「Closed Aperture Z-scan測定」を行うことで測定できると期待
される。さらに n2 の楕円偏光依存性を測定することで、Re
h
(3)
i
を求めることができる
と期待される。
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The two-photon absorption coefﬁcient β in InP has been measured in the wavelength range of 1640 to 1800 nm by the Z-scan technique in
relatively thick materials. The values of β have been evaluated from the ﬁt to the equation including the spatial and temporal proﬁles of the focused
Gaussian beam. The polarization dependence of β has also been measured. The dependence has been expressed very well by the expression of
β with the imaginary part of the third-order nonlinear susceptibility tensor χ (3). © 2018 The Japan Society of Applied Physics
Two-photon absorption in indium-related compoundshas been investigated for application to ultrafastoptical devices.1,2) The polarization dependence of
the two-photon absorption coeﬃcient β can be expressed
with the imaginary part of the third-order nonlinear suscepti-
bility tensor χ (3).3) In our previous work, three independent
tensor elements of Im[ χ (3)] in InP have been estimated
experimentally from the polarization dependence of β with a
linearly polarized two-beam conﬁguration.4) However, there
remains some uncertainty in β. This is because the obtained β
was aﬀected by somewhat uncertain parameters associated
with the experimental condition, such as the waist size of the
tightly focused beam, the sample length, and the trans-
mittance of the air=InP interface, which were measured by
other experiments using diﬀerent setups. To reduce the
uncertainty of β, we have examined the Z-scan technique,5)
where β is extracted by ﬁtting the experimental Z-scan result
to the theoretical curve together with most parameters
associated with the experimental condition included in ﬁt
parameters. In this technique, the transmittance is measured
as a function of the sample position along the propagation
direction of the focused Gaussian beam. Nonlinear eﬀects
occur predominately when the sample is near the focal point.
However, the conventional analytic formula5) of the ﬁt curve
is valid only for thin ﬁlms. Various extended Z-scan methods
have been investigated for thick materials.6,7) Zang et al.6)
have derived an extension of a conventional theory, where
the accumulation of error still remains in thin ﬁlm approxi-
mation. Zotova and Ding7) have derived another model,
where there exist some ambiguities in the Rayleigh length
and linear index of a material.
In this work, we derived the analytic formula of the open-
aperture Z-scan experiment extended for thick materials. We
also carried out our Z-scan measurement in an InP(001) thick
material and accurately determined β in InP. We demon-
strated that this Z-scan technique with thick materials is
suitable for measuring β accurately using a few and fairly
certain parameters associated with experimental condition.
To derive the analytic formula of Z-scan analysis for thick
materials, the spatial and temporal proﬁles of the beam
should be appropriately considered. First, we discuss the
spatial proﬁle of the focused beam propagating in the
z-direction. The beam is appropriately assumed to be the
Gaussian beam propagating in accordance with the paraxial
wave equation based on Maxwell’s equations. The beam
radius w at the e−2 of the intensity at the beam center is
written as a function of z,
wðzÞ ¼ w0
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
1 þ M2 z
nazR0
 2s
; ð1Þ
where w0 is the beam waist radius at z = 0, M 2 is the beam
quality factor, na is the refractive index of an atmosphere, and
zR0 is the Rayleigh length in vacuum expressed in terms of
the wavelength λ0 in vacuum as zR0 ¼ w20=0. When the
beam is incident perpendicularly to the sample with the
(linear) refractive index n0, the beam radius w1 in the sample
is modiﬁed to
w1ðzÞ ¼ w0
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
1 þ M2 zs
nazR0
þ z  zs
n0zR0
  2s
; ð2Þ
where zs is the position of the sample surface. It is regarded
that the eﬀective distance decreases inversely proportionally
to the refractive index. Equation (2) shows that the beam
waist moves with zs. Suppose a sample has the thickness L.
For zs > 0, the beam waist is at z = 0, upstream of the sample.
For −(na=n0)L < zs ≤ 0, the beam waist is inside the sample
and moves to [1 − (n0=na)]zs. For zs ≤ −(na=n0)L, the beam
waist is downstream of the sample, and its position becomes
[1 − (na=n0)]L. The change in the beam waist position should
be considered for the thick sample.
In the sample under two-photon absorption, the light
intensity Iðx; y; zÞ decreases proportionally to the intensity
squared. Here, we reasonably assume that the spatial proﬁle
of the intensity remains in Gaussian shape and that the beam
radius follows Eq. (2) under a realistic two-photon absorp-
tion eﬀect. Thus, the intensity can be expressed as
Iðx; y; zÞ ¼ 2PðzÞ
½w1ðzÞ2
exp 2 x
2 þ y2
½w1ðzÞ2
  
; ð3Þ
where P(z) indicates the beam power across the z-plane.
Since the intensity decreases as dI=dz = −β I2 in the sample,
the power decreases as
 dPðzÞ
dz
¼ 
Z 1
1
Z 1
1
Iðx; y; zÞ2 dx dy ¼ ½PðzÞ
2
½w1ðzÞ2
: ð4Þ
Note that, assuming an eﬀective circular beam with the
homogeneous intensity Ieﬀ (z) = P(z)=Seﬀ (z) within the eﬀec-
tive cross section Seﬀ (z) = π[w1(z)]2, dIeffðzÞ=dz ¼ I2effðzÞ.
This means that the Gaussian beam is attenuated as if the
eﬀective circular beam is. Integrating Eq. (4) from zs to
zs + L after substituting Eq. (2), we obtain
1
Pðzs þ LÞ 
1
PðzsÞ ¼
n0
M20


arctan M2
zs
nazR0
þ L
n0zR0
  
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 arctan M2 zs
nazR0
 
; ð5Þ
where P(zs) and P(zs + L) are the powers inside the sample
at the entrance and exit surfaces, respectively. First, let us
neglect the multiple reﬂections of the beam at such surfaces.
The incident power Pin into the sample and the output power
Pout from the sample are written as P(zs) = T1Pin and
P(zs + L) = Pout=T2, respectively, where the transmittance at
the sample entrance is T1 and that at the sample exit is T2. The
sample position is referred to as Z represented by the center
position between the entrance and exit surfaces. Hereafter,
the z coordinate is shifted by (1 − na=n0)L=2 for a simpliﬁed
description. Then, for Z = 0, the center of the sample and the
beam waist locate at z = 0. The transmittance through the
sample is
TðZÞ ¼ Pout
Pin
¼ T1T2
T1Pin
n0
M20

arctan

M2

Z
nazR0
þ L
2n0zR0

 arctan

M2

Z
nazR0
 L
2n0zR0

þ 1
: ð6Þ
By considering the multiple reﬂection eﬀect at the surfaces, Pout is considered the summation of powers from the direct and all
reﬂected beams since the interference eﬀect among the beams can be neglected owing to pulse lengths smaller than L.
Assuming that the photons near the beam waist in the sample only contribute to two-photon absorption, T1T2 in Eq. (6) can be
replaced by T1T2=[1 − (1 − T1)(1 − T2)]. Then, Eq. (6) becomes
TðZÞ ¼
T1T2
1  ð1  T1Þð1  T2Þ
T1Pin
n0
M20

arctan

M2

Z
nazR0
þ L
2n0zR0

 arctan

M2

Z
nazR0
 L
2n0zR0

þ 1
: ð7Þ
As L increases, the minimum T with respect to Z decreases
and then saturates at
minfTðZÞg ¼ 1
T1Pin
n0
M20
þ 1
 T1T2
1  ð1  T1Þð1  T2Þ : ð8Þ
The reason why Eq. (8) does not depend on zR0 or L is
interpreted as follows. The absorption predominantly occurs
near the beam waist. The eﬀective cross section of the
absorbed beam represented by Seﬀ at the beam waist is
proportional to w20, that is, proportional to zR0, and the
interaction length Leﬀ (≪ L) 4) is proportional to zR0. Then, the
absorption strength, which is proportional to (Pin=Seﬀ)Leﬀ, is
independent of zR0 and L. This implies that the saturated
min{T} is insensitive to the nonlinear refractive index eﬀect,
which is considered as if w0 or zR0 changes. It is also
insensitive to the multiple reﬂection eﬀect at the surfaces,
which is not aﬀected by interference due to pulse lengths
smaller than the thickness L and is considered as if L changes
to its multiples. This means that β can be evaluated free from
somewhat uncertain parameters, such as L, zR0, na, and Z, by
observing the saturation of the two-photon absorption in
suﬃciently thick materials. The validity of assuming the
Gaussian spatial proﬁle can also be conﬁrmed when the
Z-scan data is ﬁtted well.
In the case of the pulse laser, the temporal proﬁle of the
laser pulse should also be considered. By assuming the laser
pulse in the Gaussian temporal proﬁle, the power of one
pulse is written as a function of the time t,
PðtÞ ¼ P0 exp  lnð2Þ t
t=2
 2" #
; ð9Þ
where P0 is the peak power and Δt is the FWHM of the pulse
duration. The time-averaged power Pavg, which can be
measured using the detector, follows the equation
PavgTrep ¼
Z Trep=2
Trep=2
PðtÞ dt ’
Z 1
1
PðtÞ dt; ð10Þ
for Δt≪ Trep, where Trep is the pulse repetition rate.
Therefore, P0 can be expressed by the measured Pavg as
P0 ¼
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
4 ln 2

r
Trep
t
Pavg: ð11Þ
Now, we consider the eﬀective square pulse with the power
Peﬀ and the duration Δteﬀ, which has the same energy as
Eq. (10) and makes the same amount of absorption as the
Gaussian pulse. The amount of absorption in one cycle for
the eﬀective square pulse can be expressed as
Sabs ¼
Z Trep=2
Trep=2

Peff
Seff
 2
dt  Seff ¼ 
Seff
P2effteff ; ð12Þ
and that for the temporally Gaussian pulse as
Gabs ¼
Z Trep=2
Trep=2

PðtÞ
Seff
 2
dt  Seff
¼ 
Seff
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
2 ln 2

r
T2rep
t
P2avg; ð13Þ
where Seﬀ is the eﬀective absorption cross section equal
to w21 as mentioned previously. Taking 
S
abs ¼ Gabs and
PavgTrep = PeﬀΔteﬀ, we obtain the formulas
Peff ¼
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
2 ln 2

r
Trep
t
Pavg; ð14Þ
teff ¼
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ

2 ln 2
r
t: ð15Þ
When the temporal proﬁle is in sech2 shape as
PðtÞ ¼ P0 sech2 lnð3 þ 2
ﬃﬃﬃ
2
p
Þ t
t
h i
; ð16Þ
Eqs. (14) and (15) are replaced by
Peff ¼ lnð3 þ 2
ﬃﬃﬃ
2
p Þ
3
Trep
t
Pavg; ð17Þ
teff ¼ 3
lnð3 þ 2 ﬃﬃﬃ2p Þ t: ð18Þ
In practice, Δt can be determined from the FWHM of the
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pulse in an autocorrelation (Δtac) in the autocorrelation meas-
urement of two-photon absorption in a two-beam conﬁg-
uration. The P2effteff calculated from Δtac, Pavg, and Trep for
the sech2 shape is smaller than that for the Gaussian shape
only by 3.4% with the consideration of Δt ≃ Δtac=1.54 for the
sech2 pulse and Δt ≃ Δtac=1.41 for the Gaussian pulse. Peﬀ is
taken as the incident power Pin in Eq. (7). Since Pavg and Trep
can be measured accurately, these formulations lead us to
evaluate β accurately.
Next, we describe how β depends on light polarization.
In accordance with the previous work,3) the β in zincblende
semiconductors can be expressed by the imaginary part of
χ (3) with three independent tensor elements as
 ¼ !
2n20c
2
0"0
Im

ðð3Þxxxx  ð3Þxxyy  2ð3ÞxyyxÞ
X
i
jpij4
þ ð3Þxxyyjp^  p^j2 þ 2ð3Þxyyxjp^  p^j2

; ð19Þ
where ω is the angular frequency of the incident light, n0 is
the (linear) refractive index of materials, c0 is the speed of
light in vacuum, ε0 is the dielectric constant of vacuum, p^ is
the unit vector of light polarization, and pi is its component
for the crystal axis of i (= [100], [010], or [001]). Here,
we use the relation Im½ ð3Þxyxy ¼ Im½ ð3Þxyyx for degenerate
frequency. In the polarization conﬁguration of this study,
Eq. (19) is simpliﬁed as
ðÞ ¼ !
4n20c
2
0"0
Im½ðð3Þxxxx  ð3Þxxyy  2ð3ÞxyyxÞ sin2 2
þ ð3Þxxxx þ ð3Þxxyy þ 2ð3Þxyyx; ð20Þ
where θ is the angle between the polarization direction and
the [110] direction.
The open-aperture Z-scan measurement was carried out
with the experimental setup as shown in Fig. 1. The sample
was an Fe-doped semi-insulating InP(001) substrate with a
thickness (L) of 581 ± 5 µm. Its back surface was polished
well by diamond paste. The refractive indices estimated using
Sellmeier’s equation8) are 3.147, 3.141, and 3.133 at wave-
lengths of 1640, 1700, and 1800 nm, respectively. The trans-
mittance was measured with a wavelength-tunable fs-ﬁber
laser (IMRA Femtolite B-60-λV) at wavelengths (λ0) of 1640,
1700, and 1800 nm. The laser beam had a pulse repetition of
47.8MHz and FWHMs of pulse durations of 194.7, 195.5,
and 200.6 fs with a relative error less than 2% at wavelengths
of 1640, 1700, and 1800 nm, respectively, which were ob-
tained by ﬁtting the autocorrelation of two-photon absorption
in the two-beam experiments regarding the temporal shape
as the Gaussian proﬁle. The beam quality was regarded as
perfect (M 2 = 1) owing to the good spatial mode quality of
the ﬁber laser. The laser beam was linearly polarized and
adjusted in the polarization direction by 10° increments with
the polarizer and achromatic half-wave plate. The beam was
focused to a beam waist diameter (2w0) of about 5 µm
through the objective lens (Mitutoyo M Plan Apo NIR 20×)
with a focal length of 10mm and was incident perpendic-
ularly to the sample. The time-averaged incident powers were
about 1.9, 2.8, and 4.0mW at wavelengths of 1640, 1700,
and 1800 nm, respectively. To verify the ﬁtted experimental
parameters and the validity of the analytic formula of Eq. (7),
we measured the beam waist size using a microscope with an
IR CMOS camera. Note that it does not need to be measured
to evaluate β. The Z-dependence of the transmittance was
measured by moving the sample around the focal point along
the laser beam by 2 µm increments. The incident power (Pin)
on the sample and the transmitted power (Pout) through the
sample were measured by the lock-in technique. β was
obtained by ﬁtting the result of the Z-dependence of the
transmittance to Eq. (7) with the ﬁt parameters β, T1 (= T2),
L, and zR0. The polarization angle θ between the polarization
direction and the [110] direction in the substrate was changed
from 0 to 90° by 10° increments and the Z-scan measurement
was carried out at each angle.
Figure 2 shows the result of the open-aperture Z-scan
measurement at a wavelength of 1640 nm in a polarization
direction along [110] (open circles). When the incident power
Pin decreased, T(Z ) changed following Eq. (7). When the lens
was replaced with a larger magniﬁcation (50×) one, zR0
decreased, but (T1T2={[1 − (1 − T1)(1 − T2)]min{T}} − 1)=
(T1Pin), which corresponds to β=M2, almost remained un-
changed as predicted, with a small diﬀerence attributed to the
degraded beam quality due to the insuﬃcient pupil diameter
of the lens. These behaviors conﬁrm the validity of our
method, and also indicate that higher order optical non-
linearity and nonlinear refractive index can be neglected. As
shown by the solid curve in Fig. 2, the measured trans-
mittances were ﬁtted very well using Eq. (7), and the β of InP
was evaluated to be 23.03 ± 0.06 cm=GW, where the error
indicates the ﬁtting error. This β is larger than that of our
previous work4) by 31%. This is possibly due to the presence
of some uncertain parameters in the previous work. The
Rayleigh length (zR0) of 12.3 ± 0.2 µm obtained by the ﬁt is
consistent with the beam waist diameter (2w0) estimated by
beam proﬁle measurement. The sample length (L) of 585.2 ±
0.7 µm obtained by the ﬁt agreed with the measured one. The
linear transmittance T1 (= T2) of 75.560 ± 0.004% obtained
by the ﬁt is somewhat higher than that calculated from the
Fresnel reﬂection with the refractive index, but reasonable
Fig. 2. (Color online) Result of open-aperture Z-scan measurement in
InP(001) substrate at the wavelength of 1640 nm in the polarization direction
of 0° (open circles) and the ﬁtted curve of Eq. (7) (solid curve).
Fig. 1. (Color online) Schematic of the measurement system of open-
aperture Z-scan.
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when the surface condition is considered. It is observed that
the transmittance is about 0.2% lower than the ﬁtted curve in
the region about −300 to −150 µm of sample position (Z ).
This indicates that two-photon absorption occurs in the region
because the beam reﬂected at the exit surface forms the beam
waist in the sample. These results show that Eq. (7) is valid
even for thick materials. Furthermore, it is clariﬁed that a
thickness much larger than the Rayleigh length (L ≳ 10n0zR0=
M2) is suitable for the accurate estimation of β owing to the
saturation of two-photon absorption as shown in Eq. (8).
Figure 3 shows the results of the polarization dependence
of β at wavelengths of 1640 nm (open circles), 1700 nm (open
squares), and 1800 nm (open diamonds). These results could
be explained very well using Eq. (20). The values of Im[ χ (3)]
can be obtained from the ﬁt results as shown in Table I. Note
that the present study could not determine each component of
Im½ ð3Þxxyy and Im½ ð3Þxyyx. These results also mean that the
obtained values of β and our method of extended Z-scan
measurement are appropriate for the analysis of two-photon
absorption in thick materials.
Figure 4 shows the results of the wavelength dependence
of β at the polarization angle of 0° with the values of other
works.1,9–11) The β of this work is shown by an open circle.
The solid curve is the ﬁtted curve obtained using the
formula12)
ð2xÞ ¼ K
ﬃﬃﬃﬃﬃ
Ep
p
n20E
3
g
ð2x  1Þ3=2
ð2xÞ5 ; ð21Þ
where Eg is the bandgap energy of the sample, x is equal to
ħω=Eg, ħ is Plank’s constant divided by 2π, and K
ﬃﬃﬃﬃﬃ
Ep
p
is a
ﬁtting parameter in this study. The ﬁtted curve is in good
agreement with the values of the present study, and also with
those of Vignaud’s work.1) The values of some works are not
in agreement with the ﬁtted curve. This might be because β
depends on the polarization direction and the measurement
was carried out with a diﬀerent polarization from ours, and
because the cross-induced β is twice the self-induced β.3) It is
expected that this work will contribute to reveal the wave-
length dependence of β in InP from a uniﬁed viewpoint.
In conclusion, the polarization dependence of the two-
photon absorption coeﬃcient β in InP has been investigated
by using the extended Z-scan technique for thick materials.
An analytic formula was derived for thick materials. Using
the formula, β was estimated with certain experimental
parameters. The β in InP substrate was accurately determined
by our measurement technique. The polarization dependence
of β was in good agreement with the formula described by
Im[ χ (3)]. These results mean that our method is appropriate
for the analysis of two-photon absorption.
In this study, all components of Im[ χ (3)] could not be
independently determined. Using our technique in other
polarization states, however, the third-order nonlinear sus-
ceptibility could be accurately obtained as will be described
elsewhere. Using the obtained Im[ χ (3)] values, the two-
photon absorption property can be predicted for any polar-
ization state and propagation direction.
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Fig. 3. (Color online) Results of the polarization dependence of two-
photon absorption coeﬃcient β in InP(001) substrate at wavelengths of
1640 nm (open circles), 1700 nm (open squares), and 1800 nm (open
diamonds) with the ﬁtted curves (solid curves) of Eq. (20).
Table I. Obtained values of the third-order nonlinear susceptibility tensor
components from the polarization dependence of two-photon absorption
coeﬃcient in InP(001).
Wavelength
(nm)
Im½ ð3Þxxxx
(10−18m2=V2)
Im½ ð3Þxxyy þ 2ð3Þxyyx
(10−18m2=V2)
1640 2.65 ± 0.006 3.68 ± 0.02
1700 1.95 ± 0.009 2.52 ± 0.02
1800 0.62 ± 0.02 0.79 ± 0.04
Fig. 4. (Color online) Wavelength dependence of β in InP at a
polarization angle of 0°. In some literatures, the orientation of the
polarization was not speciﬁed, and an undoped InP was used.
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Measurement of third-order nonlinear susceptibility tensor in InP
using extended Z-scan technique with elliptical polarization
Masaki Oishi, Tomohisa Shinozaki, Hikaru Hara , Kazunuki Yamamoto, Toshio
Matsusue and Hiroyuki Bandoy
Department of Nanomaterial Science, Graduate School of Advanced Integration Science, Chiba
University, Chiba 263-8522, Japan
The elliptical polarization dependence of two-photon absorption coefficient  in InP has been measured by
the extended Z-scan technique for thick materials at wavelength range from 1640 to 1800 nm. The analytical
formula of the Z-scan technique has been extended with consideration of multiple reflections. The Z-scan
results have been fitted very well by the formula and the values of  have been evaluated accurately.
The three independent elements of the third-order nonlinear susceptibility tensor in InP have been also
determined accurately from the elliptical polarization dependence of .
Two-photon absorption (TPA) and optical Kerr eect are phenomena that absorption coef-
ficient and refractive index of material are modified proportionally to incident light intensity,
which have attracted us due to ultra-fast response. In general, the polarization dependences
of two-photon absorption coecient  and of nonlinear refractive index n2 can be expressed
comprehensively by the imaginary and the real parts of the third-order nonlinear suscepti-
bility tensor (3), respectively. Thus, it is useful to reveal the (3) of materials for realizing
to ultra-fast optical devices with good performance. The wavelength dispersion of (3) in
semiconductors were investigated theoretically for real1,2) and imaginary3–5) parts. An exper-
imental approach to estimate the (3) is to measure the polarization dependence of nonlinear
optical coecients. Yan et al.6,7) reported all two independent components of the Re[(3)]
in CS2 liquid by elliptically polarized light. Kagawa8) reported the polarization dependence
of relative magnitude of two-photon absorption in elliptically polarized light by measuring
photocurrent in Si and GaAs. He succeeded to determine the ratio of Im[(3)] components,
whereas could not estimate the value of  and Im[(3)]. We have investigated the two-photon
absorption in indium-related compounds.9–11) The  in InP, which has widely used for optical
devices, has been investigated for some wavelengths.12–15) However, the values of Im[(3)]
E-mail address: aasa4100@chiba-u.jp
yE-mail address: bando@faculty.chiba-u.jp
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have not been evaluated. In our previous work, the Im[(3)] in InP were estimated by mea-
suring the linear polarization dependence of  in two-beam configuration.10) However, there
were some uncertainty in evaluation of . For measuring the  certainly, we have employed
Z-scan technique,16,17) known as a simple measurement to study the nonlinear absorption and
the nonlinear refraction separately with its magnitude and sign. Previously, we have proposed
the extended open aperture Z-scan technique for thick materials and measured the linear po-
larization dependence of  in InP with less uncertainty.11) However, the three independent
elements of Im[(3)] could not be distinguish each other.
We investigate the values of  and Im[(3)] in InP by our recently developed method, that
is, extended Z-scan method in thick materials,11) using elliptically polarized light. As our
previous work demonstrated,11) the extended Z-scan method can measure very accurate value
of  in relatively simple experiment, so it is expected to determine Im[(3)] accurately.
For degenerate frequency, the  in zincblende semiconductors can be expressed by three
independent tensor elements of the Im[(3)]18) as
 =
!
2n20c
2
0"0
Im
26666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyxX
j
p j4
+(3)xxyy jpˆ  pˆj2 + 2(3)xyyx jpˆ  pˆj2
i
; (1)
where ! is angular frequency of incident light, n0 is (linear) refractive index of materials, c0 is
the speed of light in vacuum, "0 is the dielectric constant of vacuum, p j is a component of the
light polarization for the crystal axis of j(= [100]; [010] or [001]). Here, we use the relation
of Im[(3)xyxy] = Im[
(3)
xyyx] under the condition of degenerate frequency. Equation (1) has three
independent terms depending on unit vector of polarization state pˆ. Thus, three independent
elements of Im[(3)] seem to be determined by obtaining the coecients of terms through
measuring polarization dependence of . However, for linearly polarized light, Im[(3)xxyy] and
Im[(3)xyyx] could not be distinguished because the independent terms reduced to two terms by
the relation of jpˆ  pˆj = jpˆ  pˆj = 1:11) However, polarization state with phase dierences, that
is, circular or elliptical polarization state, can be used in order to distinguish these Im[(3)]
because of jpˆ  pˆj , jpˆ  pˆj = 1:
Let us derive formula to determine the three independent elements of Im[(3)] from
the elliptical polarization dependence of the  by Jones calculus.19,20) Figure 1(a) shows a
schematic of polarization geometry under consideration. Suppose an incident beam is hori-
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zontally polarized. Its electric field is described in the x1x2x3-coordinate as0BBBBBBB@10
1CCCCCCCA E0ei(kx3 !t+ ); (2)
where
0BBBBBBB@10
1CCCCCCCA is the Jones vector, E0 is the amplitude, k is the wavenumber, t is the time, and  
is the phase. When a fast axis of a quarter-wave plate is horizontal, its Jones matrix TQWP is
TQWP =
0BBBBBBB@1 00 i
1CCCCCCCA ; (3)
where i is the imaginary unit. When the quarter-wave plate rotates by the angle of QWP from
horizon, its Jones matrix is written as
T 0QWP = R( QWP)TQWPR(QWP)
=
0BBBBBBB@ cos2 QWP + i sin2 QWP (1   i) sin QWP cos QWP(1   i) sin QWP cos QWP sin2 QWP + i cos2 QWP
1CCCCCCCA ; (4)
where R() is the rotation matrix as
R() =
0BBBBBBB@ cos  sin   sin  cos 
1CCCCCCCA : (5)
After the beam with the Jones vector J transmits through the quarter-wave plate, the Jones
vector in the x1x2x3-coordinate becomes
J 0 = T 0QWP
0BBBBBBB@10
1CCCCCCCA =
0BBBBBBB@ cos2 QWP + i sin2 QWP(1   i) sin QWP cos QWP
1CCCCCCCA : (6)
Now, let us consider that this light is incident perpendicularly on a zincblende material
with (001) surface and that the sample rotates by the angle of  around [001] axis. When we
take [110] direction for indicating the angle  as shown in Fig. 1(b), the polarization state is
expressed by a Jones vector in [100]-[010]-[001]-coordinate, termed xyz-coordinate, as0BBBBBBB@p[100]p[010]
1CCCCCCCA = R    4

J 0 (7)
=
0BBBBBBB@

cos2 QWP + i sin2 QWP

cos

   4

+ 1 i2 sin 2QWP sin

   4

 

cos2 QWP + i sin2 QWP

sin

   4

+ 1 i2 sin 2QWP cos

   4
1CCCCCCCA : (8)
Substituting Eq. (8) and p[001] = 0 to Eq. (1), we obtain the formula as

 
QWP

=
!
2n2c20"0
Im
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx2 cos2 2QWP sin2 2  QWP   
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Fig. 1. (Color online) The schematic of the polarization geometries represented by Jones vectors with (a)
the quarter-wave plate at the angle of QWP and (b) the sample at the rotation angle of .
+(3)xxyy cos
2 2QWP +
(3)xxxx   (3)xxyy + 2(3)xyyx
2
3777775 : (9)
When QWP = 0, the linearly polarized light is incident on the sample, and Eq. (9) equals the
formula for the linear polarization as a function of .10) When  = 0, Eq. (9) can be reduced
as

 
QWP

=
!
2n2c20"0
Im
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx8 sin4 4QWP
+(3)xxyy cos
2 2QWP +
(3)xxxx   (3)xxyy + 2(3)xyyx
2
3777775 : (10)
Equation (10) consists of two trigonometric functions with dierent periods and constant
terms. It implies that we can determine the three independent parameters each other by mea-
suring  as a function of QWP, that is, the elliptical polarization dependence of .
With similar consideration, nonlinear refractive index, written by Re[(3)],2) is expressed
for  = 0 as
n2(QWP) =
3
4n20c0"0
Re
2666664(3)xxxx   (3)xxyy   2(3)xyyx8 sin4 4QWP
+(3)xxyy cos
2 2QWP +
(3)xxxx   (3)xxyy + 2(3)xyyx
2
3777775 : (11)
Therefore, Re[(3)] can be evaluated by the elliptical polarization dependence of n2. And n2
can be measured by closed aperture Z-scan technique17) which is in similar experimental
setup except for a small aperture before detector. It is beyond the aim of this work, and will
be described elsewhere.
4/12
Jpn. J. Appl. Phys. RAPID COMMUNICATION
In the previous work,11) we have demonstrated that the  can be accurately measured by
Z-scan technique for thick materials using focused Gaussian beam by the fit to analytical
formula of Z-scan curve, where multiple reflections at surfaces are included, but the two-
photon absorption in reflected beams are neglected. In order to get a better fit and verify our
approach in more detail, we take account of two-photon absorptions in reflected beams in
Fig. 2 as follows. Since overlap eect among direct and all reflected beams can be neglected
due to smaller pulse length than the sample thickness L, propagation of mth beam is simply
considered as propagating in extended zone, in which the coordinate is referred to as z0. So
mth beam propagates in the region of (m 3=2)L < z0 < (m 1=2)L. Multiple reflection beam
propagates following Gaussian beam formula in the extended zone, except for attenuation at
the zone boundary by ratio of reflectance at the surface. According to the previous work,11)
under two-photon absorption, power of mth beam at the end position P0m (m = 1; 2; 3; : : :) is
expressed by
P0m =
Pm
Pm    n0M20gm(Z) + 1
; (12)
gm(Z) = arctan
 
M2
"
Z
nazR0
+
(2m   1)L
2n0zR0
#!
  arctan
 
M2
"
Z
nazR0
+
(2m   3)L
2n0zR0
#!
: (13)
where Pm is the eective power just after the (m   1) times reflection at the surfaces, Z is
the sample position, 0 is the wavelength of the light in vacuum, M2 is beam quality factor,
na is refractive index of an atmosphere, zR0 is the Rayleigh length of the focused beam in
vacuum, and gm(Z) is the TPA-induced transfer function of mth beam. Boundary conditions
are expressed as
P1 = T1  Pin; (14)
Pm+1 =
8>>>><>>>>:
(1   T2) P0m (m is odd)
(1   T1) P0m (m is even)
; (15)
where Pin is eective incident power, and T1 and T2 are linear transmittances at the entrance
and exit surfaces, respectively. Since output power is summation of output of (2m 1)th beam
from the exit surface, transmittance T is expressed by
T (Z) =
1X
m=1
T2P02m 1
Pin
(16)
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=
1X
m=1
T1T2(1   T1)m 1(1   T2)m 1
T1Pin    n0M20
n
g1 +
Pm 1
k=1 (1   T1)k 1(1   T2)k

g2k + (1   T1)g2k+1o + 1 ; (17)
The Z-scan profile is expressed by Eqs. (13) and (17). Two-photon absorption predominately
occurs near the beam waist. The beam waist locates in themth beam when the sample is in the
region Am of [ m + (1=2)] naL=n0  Z  [ m + (3=2)] naL=n0. Since P1 > P2 > P3 > : : :, the
largest two-photon absorption occurs when the sample is in the region A1 of  naL= (2n0zR0) 
Z  naL= (2n0zR0).
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Fig. 2. Schematic of multiple reflections with two-photon absorption in sample.
Figure 3 shows the schematic of the experimental setup for the open aperture Z-scan mea-
surement. The sample was Fe-doped semi-insulating InP (001) substrate with a thickness (L)
of 579  5 m. Its back surface was polished well by diamond paste. It was set with [110]
direction horizontally ( = 0). The refractive indices, which were estimated by Sellmeier’s
equation,21) were 3:147; 3:141; and 3:133 at wavelengths of 1640, 1700, and 1800 nm, re-
spectively. The transmittance was measured with a wavelength-tunable fs-fiber laser (IMRA,
femtolite B-60-V) at wavelengths (0) of 1640; 1700; and 1800 nm. The laser beam had the
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pulse repetition of 47:8MHz and FWHM of the pulse duration of 194:7; 195:5; and 200:6 fs
with the relative error less than 2% at wavelengths of 1640; 1700; and 1800 nm, respectively,
which were obtained by fitting the autocorrelation of two-photon absorption in the two-beam
experiments regarding the temporal shape as Gaussian profile. The beam quality was re-
garded as perfect (M2 = 1) due to the good spatial mode quality of the fiber-laser. The laser
beam was horizontally polarized with the polarizer. The polarization state was adjusted by the
achromatic quarter-wave plate (CryLight Photonics, Inc. WPH412). The beam was focused
to the beam waist diameter (2w0) of about 5 m by the objective lens (Mitutoyo M Plan Apo
NIR 20x) with the focal length of 10mm and was incident perpendicularly on the sample.
The Z-dependence of the transmittance was measured by moving the sample around the focal
point along the laser beam by 2 m increments. The incident power (Pin) on the sample and
the transmitted power (Pout) through the sample were measured by the lock-in technique. The
time-averaged incident power was about 2:3; 3:1; and 4:2mW at wavelength of 1640, 1700;
and 1800 nm, respectively. The  was obtained by fitting the result of the Z-dependence of
the transmittance to Eq. (17) with the fit parameters of , T1(= T2), L, and zR0. The polar-
ization state was adjusted from 0 to 180 by 5 increments of the angle of the quarter-wave
plate QWP, where the polarization state was the linear polarization along [110] direction at
QWP = 0; 90, and 180, the circular polarization at QWP = 45 and 135, and elliptical
polarization with the major axis rotated by QWP at other angles. The Z-scan measurement
was carried out at each polarization state. The Im[(3)] was evaluated by fitting the obtained
dependence of the  on the elliptical polarization to Eq. (10).
fs laser
λ
0
= 1640, 
1700, 
1800 nm
Pulse repetition: 
47.8 MHz
Pulse width: 
~ 200 fs
Polarizer
Objective lens
f = 10 mm
Sample
z
Quarter-wave plate
DetectorOptical chopper:
230 Hz
PCLIA
Ref.
Sig.
φ
θ
QWP
Fig. 3. (Color online) The schematic of the open aperture Z-scan system for measuring the third-order
nonlinear susceptibility tensor.
Figure 4 shows the result of the open aperture Z-scan measurement at a wavelength of
1640 nm in a circular polarization (open circle) and the least squares fit curve by Eq. (17)
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(solid curve). The measured transmittances were fitted very well not only in the region A1
and the base line as well as for linearly polarized light in the previous work9), but also in the
region A2 that the two-photon absorption occurs by the once reflected beam at the exit surface.
These results confirm the validity of our approaches of two-photon absorption analysis by
Eq. (17) with consideration of multiple reflections. The  in InP was evaluated to be 18:89 
0:03 cm=GW, where the error indicates fitting error defined as one standard deviation. The
Rayleigh length (zR0) of 11:74 0:08 m by the fit is consistent with the beam waist diameter
(2w0) estimated by beam profile measurement. The sample length (L) of 594:2  0:4 m
by the fit agreed with the measured one. The linear transmittance at a surface T1(= T2) of
74:707  0:003% by the fit is somewhat larger than that calculated by Fresnel reflection
with the refractive index, but reasonable in consideration of surface condition or so. These
fit results were only slightly dierent from those obtained by the approximated equation
which considers multiple reflected beams but neglects the two-photon absorption by them, as
described in the previous work.11) We would like to mention that in order to obtain accurate
values of the fit parameters, it is necessary to take account of multiple reflections, but it is
enough to consider the two-photon absorption only in the first beam for estimating the 
within the error of 0:3% in our experimental condition. Note that numerical simulations have
shown that the relative error of the  increases almost in proportion to the incident power,
below 0:95% at up to about 10 times larger incident power than that of this work.
Figure 5 shows the results of the elliptical polarization dependence of  in InP at wave-
lengths of 1640 nm (open circle), 1700 nm (open square), and 1800 nm (open diamond). The
 became maximum for the linear polarization at QWP = 0; 90 and 180, and minimum for
the circular polarization at QWP = 45 and 135 at each wavelength. These results could be
fitted very well to Eq. (10)(solid curves). The values of Im[(3)] obtained from the fit results
are shown in Table I. The error indicates fitting errors. This result shows that this simple ex-
periment allows us to accurately measure Im[(3)] for degenerate frequency in zincblende
semiconductors. The values of Im[(3)xxxx] and

Im[(3)xxyy] + 2Im[
(3)
xyyx]

almost agreed with
those of our previous work,11) in which Im[(3)xxxx] were 2:65  0:006, 1:95  0:009, and
0:62  0:02 ( 10 18m2=V2), and Im[(3)xxyy] + 2Im[(3)xyyx] were 3:68  0:02, 2:52  0:02, and
0:790:04 ( 10 18m2=V2) at wavelength of 1640; 1700; and 1800 nm, respectively. However,
there were slight dierence beyond the range of the two standard deviations. This might be
due to other errors not included in the fitting errors, such as the 0:3% dierence in the  due
to the improved analytical model, and the errors of the pulse duration due to the estimation
error in pulse shape fitting with 2% or less, and its reproducibility among experiments with
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Fig. 4. (Color online) The open aperture Z-scan result in InP (001) substrate at the wavelength of 1640 nm
in the circular polarization (QWP = 45) (open circle) and the fitted curve of Eq. (17) (solid curve). The regions
A1 and A2 are the sample positions where the beam waist is located in the 1st and 2nd beams, respectively.
about 3% errors. In fact, 2% error of the pulse duration reasonably explains those dierences
in the range of the two standard deviations.
Figure 6 shows the wavelength dependence of Im[(3)] components of Im[(3)xxxx](open
circle), Im[(3)xxyy](open square), and Im[
(3)
xyyx](open diamond). All components increase as the
Table I. The obtained values of the third-order nonlinear susceptibility tensor components from the
polarization dependence of two-photon absorption coecient in InP (001), and the calculated values of
anisotropy and dichroism parameters .
Wavelength Im[(3)xxxx] Im[
(3)
xxyy] Im[
(3)
xyyx] Anisotropy parameter Dichroism parameter
( nm) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2) (10 18m2=V2)  
1640 2:619  0:008 0:492  0:003 1:531  0:005  0:357  0:006 0:009  0:003
1700 1:919  0:007 0:353  0:002 1:097  0:005  0:327  0:007 0:020  0:003
1800 0:643  0:010 0:159  0:003 0:317  0:007  0:23  0:03 0:13  0:02
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Fig. 5. (Color online) The elliptical polarization dependence of two-photon absorption coecient  in InP
(001) substrate at the wavelength of 1640 nm(open circle), 1700 nm(open square), and 1800 nm(open diamond)
with the fitted curves (solid curves) of Eq. (10). The measured data are plotted with error bars.
photon energy increases. These energy dependences qualitatively agreed with the theoretical
prediction3) while the wavelength range was limited. The anisotropy parameter  defined as
 =

Im[(3)xxxx]   Im[(3)xxyy]   2Im[(3)xyyx]

=Im[(3)xxxx] and the dichroism parameter  defined as
 =

Im[(3)xxxx] + Im[
(3)
xxyy]   2Im[(3)xyyx]

=

2Im[(3)xxxx]

were also evaluated by these obtained
values of Im[(3)] and listed in Table I. The  agreed with those of our previous work11) in the
range of two standard deviations at each wavelength despite the dierence in Im[(3)] com-
ponents as mentioned above. As shown in Fig. 6 by  (open hexagon) and  (open pentagon),
the magnitude of  increased and that of  decreased as x increased. These energy depen-
dences seem not to agree with the theoretical prediction,3) although those calculations were
not carried out for InP. The discrepancy might be because there exists some eects, such as
contributions of higher and lower bands, and excitons, that are not taken into account in the
calculations. It is expected that the energy dispersion will be revealed by using our proposed
method at wide wavelength range.
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Fig. 6. (Color online) The wavelength dependence of the Im[(3)] in InP. Im[(3)xxxx](open circle),
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parameter  (open pentagon). ~ is Plank constant divided by 2. The lines between markers are only eye-guide.
In conclusion, the elliptical polarization dependence of  in InP was measured by the
open aperture Z-scan technique with a thick sample. The  was evaluated accurately for each
polarization state from linear to circular one. The obtained dependence could be fitted very
well by the formula with three independent tensor elements of the Im[(3)]. As a result of
the fit, the values of Im[(3)] were accurately determined. These values of Im[(3)] would be
used as essential parameters in numerical simulation to design ultra-fast optical devices. It is
expected that this work contributes to reveal the wavelength dispersion of Im[(3)] for wide
range of wavelength in zincblende semiconductors.
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